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Zusammenfassung

Zur Untersuchung der neutroneninduzierten Radioaktivitdt und zur Berechnung radiolo-
gischer GroBen wie Aktivitat, y-Dosisrate, Nachzerfallswédrme, Inkorporations- und Inha-
lationsdosis von Materialien sind Aktivierungsrechnungen ein wichtiges Hilfsmittel. Sol-
che Berechnungen sind mit Hilfe existierender Programmpakete wie dem europiischen
Aktivierungssystem (EASY) mit dem europédischen Referenzprogramm FISPACT und dem
Europdischen Aktivierungsfile (EAF) moglich. Dabei wurden bisher nur die neutronenin-
duzierten Reaktionen bericksichtigt. In dieser Arbeit wird dargestellt, wie mit Hilfe des
im Institut fir Materialforschung | im Forschungszentrum Karisruhe entwickelten Pro-
gramms PCROSS und der drei zusétzlichen Datenbibliotheken KFKSPEC, KFKSTOPP und
KFKXN auch die Reaktionen der durch die Neutronenwechselwirkung entstehenden, ge-
ladenen Teilchen, der sogenannten sequentiellen Reaktionen geladener Teilchen, mit in
die Rechnungen einbezogen werden kénnen. Auf diese Weise wurden die Auswirkungen
der sequentiellen Reaktionen geladener Teilchen auf die Aktivierbarkeit der 81 stabilen
Elemente des Periodensystems untersucht, mit dem Ergebnis, daB sich bei 31 Elementen
ein Zuwachs von mindestens 10 % in einer der oben genannten radiologischen GréBen
zeigte. Die groBten Effekte ergaben sich fir die Elemente Fluor, Natrium, Vanadin und
Gold.

Wichtig fur die Materialentwicklung ist heute neben anderen Auswahlkriterien die Vor-
hersage des radiologischen Verhaltens von Werkstoffen unter fusionstypischen Bedin-
gungen. Deshalb wurden mit den selben Programmen Aktivierungsrechnungen fir eine
Reihe interessierender Werkstoffgruppen durchgefuhrt. Zu ihnen gehtren Stidhle, Vana-
dinlegierungen, Titanlegierungen und Keramiken. lhre Vor- und Nachteile werden unter
radiologischen Gesichtspunkten diskutiert. Die Untersuchungsergebnisse zeigten auch,
daB nicht nur die Legierungselemente sondern auch die Verunreinigungen berucksichtigt
werden mdlssen, um ein realitdtsnahes Bild der erzeugten Radioaktivitdt und des Ab-
klingverhaltens zu erhalten. In einigen Féllen wie den Vanadinlegierungen wird das ra-
diologische Langzeitverhalten sogar von den Verunreinigungen dominiert.

Um die rechnerisch erzielten Ergebnisse zu untermauern, wurden an einer neuinstal-
lierten Bestrahlungseinrichtung am Karisruher Isochron-Zyklotron integrale Aktivie-
rungsexperimente fur Fluor, Vanadin, Chrom und Eisen durchgefthrt. Damit konnten die
Auswirkungen der sequentiellen Reaktionen geladener Teilchen bestétigt werden. Die
Ergebnisse dienen auBerdem dazu, Wirkungsquerschnitte aus der Datenbibliothek EAF
(European Activation File) zu Uberprufen.
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Abstract

Computation and Experimental Verification of Activation of Materials in
D-T-Fusion Reactors

Activation calculations are an important tool for the investigation of materials behaviour
under neutron irradiation and allow to calculate the neutron-induced activity, y-dose rate,
decay heat, ingestion and inhalation dose. Such calculations can be done with the Euro-
pean Activation System (EASY) consisting of the two main parts, the European reference
code FISPACT and the European Activation File (EAF). Up to now only the neutron-indu-
ced reactions were considered. This work shows, how sequential reactions of charged
particles, which are produced by neutron-induced reactions, can be included with the
help of the computer code PCROSS and the three additional data libraries KFKSPEC,
KFKSTOPP and KFKXN, recently developed in the Institut fur Materialforschung | / For-
schungszentrum Karlsruhe. Using this programme package the effect of the sequential
charged particle reactions on the activation behaviour of the 81 stable elements of the
periodic system has been investigated. The results show for 31 elements an increase of
at least 10 % for at least one of the above mentioned radiological quantities. The largest
effects have been found for the elements fluorine, sodium, vanadium and goid.

The prediction of the radiological behaviour under fusion-like irradiation conditions is a
very important requirement for materials development in general. Therefore, activation
calculations have been performed for some candidate materials out of four classes of
materials: steels, vanadium alloys, titanium alloys and ceramics. Their radiological per-
formance is discussed in a comparative way. The investigations have shown that not only
the alloying elements but also impurity elements have to be taken into account and can
in some cases like vanadium alloys even dominate the long-term activation.

In order to confirm the calculated radioactivity, the elements fluorine, vanadium, chro-
mium and iron have been irradiated in a newly-installed facility at the Karlsruhe Iso-
chronous cyclotron, where neutrons with a “white” spectrum up to 50 MeV can be gene-
rated. The effect of the sequential charged particle reactions has been demonstrated. In
addition, the results were used to check some reaction cross sections used in the Euro-
pean Activation File.
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1. Einleitung

Die Idee eines Fusionsreaktors ist bestechend: Ein Stick Sonne, die gréBte Energie-
quelle unseres Sonnensystems, hier auf der Erde nachzubauen und als Energiequelle
verfigbar zu machen. Die wissenschaftliche und technische Herausforderung, die in ei-
nem solchen Projekt steckt, ist enorm und allein schon deshalb interessant. Die Verflg-
barkeit von Wasserstoff, dem Brennstoff eines Fusionsreaktors, ist im Gegensatz zu fos-
silen Energietrdgern oder Uran praktisch unbegrenzt. Da das Produkt der Fusionsreaktion
Helium ist, findet kein AusstoB von Kohlendioxid oder anderen Treibhausgasen wie bei
der Verbrennung von fossilen Energietrdgern statt, und anders als bei der Kernspaltung
werden durch den FusionsprozefB selbst keine radioaktiven Nuklide erzeugt. Auf Grund
dieser Vorteile wurden bereits in den sechziger Jahren Uberlegungen fiir den Bau von
Fusionsreaktoren angestelit. Dabei wurden die Schwierigkeiten jedoch unterschatzt, und
die zeitlichen Vorstellungen haben sich als unrealistisch erwiesen. Andererseits hat sich
an der grundlegenden |dee wenig geéndert,

Die Bedingungen, unter denen die Fusion in der Sonne abl&duft, sind in erster Linie Tem-
peraturen von mehreren Millionen Kelvin und Driicke von einigen 10" Pascal. Anndhernd
vergleichbare Bedingungen lassen sich aber auf der Erde kaum realisieren. Da aber in
der Sonne verschiedene Fusionsreaktionen ablaufen, ist die erste Frage, welche der
Reaktionen sich am ehesten auf der Erde verwirklichen lassen. MaBgeblich dafur ist,
unter welchen Bedingungen ein fortlaufender ProzeB moglich ist. Die Wahl fiel schlieBlich
auf die Reaktion, bei der aus einem Deuteron und einem Triton ein o-Teilchen und ein
Neutron entstehen. Dabei wird eine Energie von 18 MeV pro Reaktion freigesetzt, die in
Form von kinetischer Energie auf die Reaktionsprodukte verteilt wird. Der ProzeB findet
unter Bedingungen statt, bei denen das Deuterium und das Tritium nur noch als Plasma,
d.h. vollsténdig ionisiert, vorliegen. Da kein Festkoérper den Kontakt mit einem Plasma
aushélt, wird der Brennstoff von starken Magnetfeldern eingeschiossen. Es sind ver-
schiedene Reaktortypen moglich; favorisiert werden Reaktoren vom Tokamak-Typ, bei
denen die Magnetfelder einen Ring bilden, in dessen Innerem das Plasma kreist.

Die Verwirklichung eines Fusionsreaktors erfordert Neuerungen und Verbesserungen auf
vielen Gebieten der Technik. Die Anforderungen, die an die verschiedenen Komponenten
gestellt werden, gehen oft weit tber die Anforderungen bei anderen Anwendungen hin-
aus. Am Anfang steht dabei die Suche nach geeigneten Werkstoffen. Im Institut fur Ma-
teriaiforschung (IMF) ist ein Schwerpunkt die Suche nach Materialien fiir die Strukiuren
der ersten Wand des Plasmabehélters und des anschlieBenden Blankets, in dem das
Tritium erbriitet werden soll. Diese beiden Komponeneten des Reaktors gehéren zu den
am hochsten belasteten. Die erste Wand ist der thermischen Strahlung des Plasmas
ausgesetzt. Stérungen im FiluB des Plasmas fihren zu Plasmaabrissen. Zusammen ergibt
das hohe thermische und mechanische Belastungen fur das Material. Abbildung 1 auf
Seite 2 zeigt schematisch die Belastungen der ersten Wand.

Ein weiteres Problem stellen die aus der Fusion stammenden Neutronen dar. Da es sich
hierbei um neutrale Teilchen handeit, werden sie nicht durch die Magnetfelder einge-
schlossen, sondern verlassen das Plasma weitgehend ungehindert und treffen mit einer
Energie von 14,56 MeV auf die erste Wand. Dort und im dahinterliegenden Blanket |6sen
sie eine Fulle von Kernreaktionen und Verdnderungen in der Struktur des Materials aus.
Wahrend die Neutronen im Blanket zum Erbriten des Tritium benétigt werden, stellen
die Verdnderungen in den Strukturmaterialien ein groBes Problem dar. Durch Zusam-
menstéBe der Neutronen mit den Atomkernen des Materials verlassen die Kerne ihre
Platze im Kristallgitter, durch Kernreaktionen entstehen Wasserstoff und Helium sowie
radioaktive Nuklide. Die Auswirkungen sind je nach Material und je nach dem Gewicht
der einzelnen Faktoren unterschiedlich. So flthren Wasserstoff und Helium im allgemei-
nen zu einer Versprédung des Materials. Schaden im Kristallgitter kdnnen aber auch
dazu fohren, daB das Material seine Festigkeit verliert und anfangt zu kriechen. Ziel der




Suche sind Werkstoffe, die den Belastungen méglichst lange standhalten, und deren
Entsorgung keine zusatzlichen Probleme schafft. Es ware ein seltener Zufall gewesen,
gdbe es bereits ein Material, das alle diese Anforderungen erfillt. Stattdessen ist es
vielmehr so, daB gerade die Entwicklung neuer Werkstoffe sehr viel Zeit in Anspruch
nimmt, was nicht zuletzt durch die umfangreichen und zeitaufwendigen Tests, die gerade
bei hochbelasteten Komponenten nétig sind, verursacht wird.

Ausgangspunkt der Entwicklung waren Strukturmaterialien, die beim Bau von Kernspal-
tungsreaktoren Verwendung finden, da dies aus kernphysikalischer Sicht die am nach-
sten verwandte Anwendung ist. Das Hauptproblem bei der Ubernahme von Ergebnissen
aus dem Bereich der Kernspaltungstechnik ist, da sich die Energieverteilung der Neu-
tronen aus einem Spaltreaktor wesentlich von der unterscheidet, die bei einem Fusions-
reaktor erwartet wird. Ein typisches Neutronenspektrum eines Spaltreaktors hat sein
Maximum bei zwei bis drei MeV und fallt zu hoheren Energien hin stark ab. Dagegen liegt
das Maximum des Neutonenspekirums aus der Fusion an seinem Ende bei 14,5 MeV. Die
Unterschiede im Spektrum haben zur Folge, daB durch die hoheren Energien zuséatzliche
Reaktionen moglich werden, und sich dadurch die Bedeutung der verschiedenen Kern-
reaktionen verandert. Um aber verschiedene Werkstoffe unter kernphysikalischen Ge-
sichtspunkten zu bewerten, und die weitere Entwicklung zu lenken, missen Vorhersagen
Uber die Aktivierbarkeit der Materialien erstellt werden. Zur Beurteilung des Materials
werden eine Reihe von radiologischen GroBen herangezogen, wie die Aktivitat, die
y-Dosisrate, die Nachwarme, die Radiotoxizitidt und die Transmutationsraten. Mit Hilfe von
Computerprogrammen und umfangreichen Datenbibliotheken kdénnen die genannten
GroBen berechnet werden. Die Qualitdt der Rechnungen hangt dabei entscheidend von
der Qualitdt und dem Umfang der Datenbibliotheken ab. In Europa wurde dazu das Euro-
pean Activation System (EASY) erstellt, Es umfaBt das Programm FISPACT und die Da-
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Abbildung 1. Schematische Darstellung der Belastung der ersten Wand: Sie umhdilit das
heiBe Plasma.



tenbibliothek European Activation File (EAF), die in Kapitel 2 beschrieben werden, sowie
das Programm PCROSS und die dazugehérigen Bibliotheken KFKSPEC, KFKXN und
KFKSTOPP, die im IMF entwickelt wurden und in Kapitel 3 vorgestellt werden.

Das Programm FISPACT und die EAF-Bibliothek wurden entwickelt, um neutronenindu-
zierte Kernreaktionen und ihre Auswirkungen auf die Aktivierung von Materialien zu be-
rechnen. Durch die neutroneninduzierten Reaktionen entstehen aber auch geladene
Teilchen, wie Protonen (p), Deuteronen (d), Tritonen (t), Helium-3- (h) und a-Teilchen (),
die ihrerseits wieder Kernreaktionen auslésen konnen. Dieser Typ von Reaktionen wird
als sequentielle Reaktionen geladener Teilchen bezeichnet. Sie wurden bisher in den
Aktivierungsrechnungen nicht bertcksichtigt mit der Begriindung, daB die sequentiellen
Reaktionen geladener Teilchen gegeniiber den primaren Neutronenreaktionen wegen
der niedrigeren Teilchenflisse vernachlédssigbar sind. Nachdem aber in Einzelfillen
nachgewiesen werden konnte, daB das Argument keine Allgemeingultigkeit besitzt
[1]-[3], ergab sich die Notwendigkeit einer systematischen Untersuchung des Phéno-
mens. Dazu wurde im IMF das Programm PCROSS und die drei dazugehorigen Datenbi-
bliotheken KFKSPEC, KFKXN und KFKSTOPP entwickelt. Mit dem Programm PCROSS
werden Pseudowirkungsquerschnitte errechnet, die die sequentiellen Reaktionen der
geladenen Teilchen beschreiben und dann als zusitzliche Eingabedaten fur FISPACT
dienen. Im Rahmen dieser Dissertation wurde das Programm PCROSS weiterentwickelt
und die Datenbibliotheken erweitert. Der Schwerpunkt lag jedoch auf der systematischen
Untersuchung der Auswirkungen der sequentiellen Reaktionen geladener Teilchen auf
das Aktivierungsverhalten der stabilen chemischen Elemente. Dabei zeigte sich bei 31
von 81 zu untersuchenden Elementen eine Zunahme von mindestens 10 % in wenigstens
einer der oben genannten radiologischen GréBen. Die detaillierten Ergebnisse werden in
Kapitel 4 dargestellt.

Ein groBer Teil der Daten, die fur die eben genannten Rechnungen benétigt wurden,
stammt nicht von Experimenten, sondern aus Rechnungen mit theoretischen Modellen.
Sie sind deshalb mit relativ groBen Unsicherheiten behaftet. Um diese Unsicherheiten in
einigen wichtigen Féllen einzugrenzen, wurden mit Vanadin, Chrom und Eisen integrale
Aktivierungsexperimente durchgefuhrt und die entstandene Radioaktivitat gemessen. Die
Aktivierungsexperimente bilden den zweiten Schwerpunkt dieser Arbeit. Sie werden zu-
sammen mit den Ergebnissen in Kapitel 5 beschrieben. In einer abschlieBenden Zusam-
menfassung werden die Ergebnisse bewertet und ein kurzer Ausblick gegeben.

2. Das europaische Aktivierungssystem

Durch die Zusammenarbeit von AEA Industrial Technology Harwell, AEA Fusion Culham,
beide GroBbritannien und ECN Petten, Niederlande entstanden im Rahmen des europa-
ischen Forschungsprogramms iiber niedrigaktivierende Werkstoffe fur die Fusion meh-
rere umfangreiche Datenbibliotheken sowie das Computerprogramm FISPACT. Zusam-
men bilden sie ein komplettes Paket zur Berechnung von Materialaktivierungen in in-
tensiven Neutronenfeldern. Wegen der Bedeutung des sorgfialtigen Zusammenfiigens
von Datenbibliotheken und Programm gleichen Entwicklungsstandes wurde beschlossen
diese auch als komplettes Paket zu verteilen. Dieses Paket, das europédische Aktivie-
rungssystem, EASY [4], ist Grundlage und Ausgangspunkt fur die in dieser Arbeit be-
schriebenen Ergebnisse. Deshalb soll im folgenden auf die einzelnen Bestandteile des
Pakets eingegangen werden.




2.1 Das Computerprogramm FISPACT

Das Kernstiick des europdischen Aktivierungssystems ist das Computerprogramm Fl-
SPACT [5], [6]. Es wurde entwickelt zur Berechnung der Verédnderungen der Zusam-
mensetzung von Materialien bei der Aktivierung durch Neutronen, wie sie flr die Fusion
typisch ist, und ist eine Weiterentwickiung des Computerprogramms FISPIN [7]. FISPIN
dient dazu, den Abbrand der Brennstdabe und die Verdnderungen des Strukturmaterials
in einem Kernspaltungsreaktor zu berechnen.

Um die Veranderung des Inventars - der Anzahl der Kerne fiir jedes vorkommende Nuklid
- zu ermitteln, benutzt das Computerprogramm FISPACT Datenbibliotheken mit Reak-
tionsquerschnitten und Zerfallsdaten fir alle relevanten Nuklide, die durch die Bestrah-
lung mit Neutronen entstehen kénnen. Als weitere Eingabe bendétigt FISPACT die Angabe
eines Neutronenspekirums. Der eigentliche Rechenvorgang wird durch die Eingabe von
Schlusselwértern gesteuert, die zusétzliche Informationen enthalten tGber die Bestrah-
lungsdauer und -intensitét, die Abklingzeit und die anfangliche Menge und Zusammen-
setzung des zu untersuchenden Materials. Mit Hilfe des Inventars werden weitere radio-
logische GréBen bestimmt. Die Ausgabe enthalt fir jedes Nuklid folgende Angaben:

Menge des Nuklids in Anzahl der Atomkerne und in Gramm (Inventar)
Aktivitét in Becquerel

Leistung der a-, f- und y-Strahlung in Kilowatt
Oberflachen-y-Dosisrate in Sievert pro Stunde

Inkorporations- und Inhalationsdosis in Sievert

Halbwertszeiten

e ¢ ¢ © ¢ ©

Daraus ergeben sich fur jedes Element inventar und Strahlungsleistung durch Summa-
tion Uber die jeweiligen Nuklide. Fir das gesamte Material werden angegeben:

die Gesamtaktivitat,

die Nachzerfallswarme getrennt nach Zerfalisarten und insgesamt,

die Gesamtinkorporations- und -inhalationsdosen sowie

die effective A, Transportgrenze, entsprechend den internationalen Regeln fur den
Transport radioaktiver Stoffe.

Desweiteren wird ein y-Spektrum in 22 Energiegruppen berechnet und fir die verschie-
denen radiologischen GroBen werden Listen mit den wichtigsten Isotopen erstelit. Zu-
satzlich kénnen Datensdtze produziert werden, mit deren Hilfe die Aktivitat, die Dosisrate,
die Nachwdrme sowie die Inkorporations- und Inhalationsdosen als Funktionen der Ab-
klingzeit grafisch dargestellt werden kdnnen.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Aktivierungsrechnungen fur alle stabilen Elemente von
Wasserstoff (H, Z=1) bis Wismut (Bi, Z=283) durchgefihrt. Die Elemente Technetium (Tc,
Z=43) und Promethium (Pm, Z=61} wurden nicht beriicksichtigt, da sie keine stabilen
Isotope besitzen. AuBerdem wurden Eisen- und Vanadiumbasislegierungen untersucht,
um Vorhersagen Uber ihre Langzeitaktivierungseigenschaften zu erhalten. Die Ergebnis-
se werden in Kapitel 4 dargestellt.

Neben den Aktivierungsrechnungen bietet FISPACT noch die Mdéglichkeiten, Sensitvi-
tatsbetrachtungen und Pfadanalysen durchzufihren [8].

211 Berechnung des Inventars

Der erste Schritt einer Aktivierungsrechnung ist die Bestimmung des Inventars, d.h. die
Bestimmung der Verdnderung der Zusammensetzung des Materials durch Transmutation



und Zerfall. Dazu muB fiur jedes vorhandene oder entstehende Nuklid folgende Differen-
tialgleichung geldst werden:

dN,
F = — ('L + O'i(D)Ni + Z(/{” + G‘J(D)NJ
J

Dabei bedeutet:

N; = Zahl der Atome des Nuklids i zur Zeit t

A = Zerfallskonstante des Nuklids i (1/s)

Ay = Zerfallskonstante des Nuklids j, das nach i zerfallt (1/s)

o; = totaler Wirkungsquerschnitt fir die Reaktionen des Nuklids i (cm?)

o; = Wirkungsquerschnitt fur Neutronenreaktionen, die das Nuklid j in das Nuklid i
Oberfihren (cm?)

® = NeutronenfluB (cm-2s-")

Der erste Teil der Gleichung beschreibt den Verlust an Kernen des Nuklids i durch Zer-
fall, falls das Nuklid instabil ist, und durch Transmutationen, d.h. Kernreaktionen, deshalb
das Minuszeichen. Der zweite Teil der Gleichung gibt die Neubildung des Nuklids durch
Zerfall anderer Nuklide und durch Kernreaktionen wieder. Damit erhélt man einen Satz
gekoppelter, linearer Differentialgleichungen erster Ordnung. Ein soiches System ist
analytisch nicht losbar, deshalb missen numerische Verfahren angewandt werden. Im
Fall von FISPACT wird ein Verfahren angewendet, daB bereits in FISPIN Verwendung
fand und auf einer Methode basiert, die von J. Sidell entwickelt wurde [9]. Er benutzte
anstelle einer Taylor-Entwicklung bis zur ersten Ordnung folgende Losung:

1 —exp(— (4; + o;D)h)
/1i + Uiq)

N+ ) = N(t) X exp( — (4 + o)) + D (h + o DN, x
j

Dabei ist h der Parameter fur die Lange des Zeitschritts. Mit dem Bruch am Ende der
Gleichung wird daraus eine effektive Zeit. Fir kurzlebige Isotope, kurzlebig im Vergleich
zur Bestrahlungs- oder Abklingzeit, wird der erste Teil der Gleichung mit Null gleichge-
setzt, da fast alle existierenden Kerne zerfallen. Mit diesem Ansatz wird die Zahl der
bendstigten Zeitschritte stark reduziert. Vergleiche mit anderen Verfahren ergaben eine
zufriedenstellende Ubereinstimmung [7].

2.1.2 Weitere radiologische Gro3ien

Die Aktivitdt A(t) fir das Nuklid i zum Zeitpunkt t ergibt sich als Produkt aus dem Inventar
Ni(t) und der Zerfallskonstante 4. Die Strahlungsleistung erhalt man, indem man die Ak-
tivitat mit der Energie der a-, - oder y-Strahlung multipliziert.

Eine weitere wichtige GréBe ist die y-Dosisrate. Damit ist hier die Aquivalentdosisrate
oder Aquivalentdosisleistung von y-Strahlung an der ebenen Oberflache einer unendlich
ausgedehnten Schicht des betreffenden Materials gemeint. Da der Qualitatsfaktor far
y-Strahlung gleich eins ist, ist die Aquivalentdosisrate gleich der Energiedosisrate. Zur
Berechnung der Energiedosisrate benutzt FISPACT folgende Naherungsformel, die auch
von Jarvis [10] und Giancarli [11] angewendet wurde:

—10 HaSyB
2l

dD _
- =5,76 X 10

a0 _ Energiedosisrate (Gy/h)

4. = Absorptionskoeffizient fiir y-Strahlung in Luft (m#/kg)
Un = Absorptionskoeffizient fur y-Strahlung im zu untersuchenden Material (m?#/kg)




B = Dosisaufbaufaktor (gleich 2 gesetzt)
Sv = y-Strahlungsleistung (MeV/kg/s)

Die Strahlungsleistung ergibt sich als:

SV = E'y))rAl(t)

E, = Energie der y-Quanten (MeV)
y. = relative Haufigkeit von y-Quanten der Energie E, pro Zerfall
A(t) = spezifische Aktivitadt des Nuklids i zum Zeitpunkt t (Bg/kg)

Dabei werden nur y-Quanten mit einer Energie von mehr als 100 keV berlcksichtigt.
Diese Beschrankung ist sinnvoll, weil Rontgen- und y-Strahlung mit geringerer Energie
ebenso wie a- und f-Stahlung leicht abgeschirmt werden kann, wohingegen hértere
y-Strahlung eine so starke Abschirmung benétigt, daB ein direkter Umgang mit dem Ma-
terial nicht mehr praktikabel ist. Fur u, und u. gibt Hubble [12] fur 40 Elemente Werte bei
verschiedenen Energien. Durch lineare Interpolation errechnet FISPACT die fehlenden
Werte. Diese Naherung ist moglich, da die Absorptionskurven fur u,(E) und un(E) bei
Energien groBer 100 keV glatt sind, wahrend sie bei niedrigeren Energien Diskontinuitd-
ten aufweisen. Um den u,-Wert flr ein zusammengesetztes Material zu erhalten, werden
die uy-Werte der Elemente mit ihrem Massenanteil gewichtet und aufsummiert.

Neben der direkten y-Strahlung aus dem Kern gibt es noch bei f*-Zerfallen die Annihila-
tionsstrahlung. AuBerdem ist es in manchen Fillen notwendig auch die Bremsstrahiung
hochenergetischer f—-Zerfille zu bericksichtigen. Dazu wird folgende Ndherungsformel
benutzt [5], [13]:

N(n) = 2,76 x 10—6ZEK<? In[ _é_(e_(n_)j_:, —e(n) +e(n— 1))
k

n—1

N(n) = Anzahl der y-Quanten im n-ten Energieintervall
Z = Kernladungszahl des Materials

E. = Energieintervallbreite (= 0,1 MeV)

E, = mittlere Energie des f—Zefalls

e(n) = obere Grenze des n-ten Energieintervalls in Einheiten von E,, e(0)=1

Um die biologische Wirkung des Materials bei Inkorporation oder Inhalation abzuschét-
zen wird die Aktivitdt jedes Nuklids mit einem spezifischen Faktor multipliziert. Der Fak-
tor beschreibt die effektiv tibertragene Dosis (Sv), die ein Erwachsener wdhrend 50 Jah-
ren aufnimmt, wenn er soviel von dem Nuklid inkorporiert beziehungsweise inhaliert, wie
einer Aktivitdt von einem Becquerel zum Zeitpunkt der Inkorporation entspricht.

2.2 Die Datenbibliotheken

Neben dem Computerprogramm FISPACT enthélt das Paket EASY als weitere wesentli-
che Bestandteile mehrere Datenbibliotheken. Die beiden wichtigsten sind die Europé-
ische Aktivierungsdatenbibliothek EAF [14] und die Zerfallsdatenbibliothek EAF2DECAY1.

Die EAF-Bibliothek entstand in Fortfiihrung und Zusammenfassung bereits friher begon-
nener Arbeiten. Als Ausgangspunkt diente die letzte Version der Reihe der REAC-ECN-
Bilbliotheken von ECN Petten, REAC-ECN-5, zusammen mit der Bibliothek UKACT1 von
AEA Industrial Technology Harwell. Ziel der Ersteliung der EAF-Bibliothek ist es, einen
moglichst vollstdndigen Satz von Neutronenwirkungsquerschnitten fir Aktivierungsrech-
nungen mit dem Programm FISPACT bereitzustellen, d.h., es sollen alle vorkommenden
neutroneninduzierten Reaktionen erfaBt werden. Dariberhinaus ist es eine stiandige
Aufgabe, die Qualitdt der Daten zu verbessern, dadurch daB neue Ergebnisse aus Expe-



rimenten und Evaluierungen &ltere Daten ersetzen und ergédnzen. Die Herkunft der Daten
fur die EAF-Bibliothek 4Bt sich in drel Gruppen gliedern:

e  Ubernahme voll evaluierter Daten aus anderen Bibliotheken wie zum Beispiel JEF-2,
EFF-2, ENDF/B-6, JENDL-3.

¢ Ergebnisse aus Experimenten die noch nicht in Evaluationen einbezogen wurden.
Daten, die mit Hilfe von Computerprogrammen errechnet wurden, da keine experi-
mentellen Ergebnisse vorliegen.

Die Daten der ersten Gruppe sind die am besten gesicherten, da hier die Ergebnisse
verschiedener Experimente zusammengetragen, bewertet und mit theoretischen Vorher-
sagen verglichen wurden. Auch die Daten der zweiten Gruppe besitzen einen hohen
Vertrauenswert, da sie auf MeBdaten von Experimenten beruhen. Die gréBten Unsicher-
heiten beinhalten die Daten der driften Gruppe, da sie entweder auf theoretischen Mo-
dellen oder auf empirischen Systematiken beruhen. Fur die Berechnung der meisten
Wirkungsquerschnitte dieser Gruppe wurde das semi-empirische Computerprogramm
THRESH verwendet, und die Ergebnisse, wenn moglich, anhand von Systematiken re-
normiert. Fur einen Teil der (n,y)-Wirkungsquerschnitte wurden die Programme FISGIN
und MASGAM verwendet. Beide Programme beruhen auf dem statistischen Kernmodell
von Hauser und Feshbach und beriicksichtigen die direkten und semidirekten Reaktionen
duch einen Ansatz von Lane, Lynn und Brown. Die EAF-Bibliothek ist in zwei verschie-
denen Datenstrukturen verfugbar: 100-Gruppen (GAM-Il} und 175-Gruppen (VITAMIN-J)
(s.a. Anhang A). Fur die in Kapitel 4 dargestellten Ergebnisse wurde die Version 2 der
EAF-Bibliothek in der 175-Gruppenstruktur benutzt, wie es auf dem Culham Meeting 1991
[15] vorgeschlagen wurde. Sie enthélt Eintrage fir 11 857 Reaktionen an 669 verschie-
denen Targetnukliden, Damit werden bis Polonium-210 alle Nuklide mit einer Halbwerts-
zeit langer als einen halben Tag als Targetnuklide berlcksichtigt.

Um aus dem mittels der Wirkungsquerschnitte berechneten Inventar die (ibrigen radio-
logischen GréBen zu bestimmen, werden Daten (ber die Halbwertszeit, die Zerfallsarten,
die mittleren -, f- und y-Energien und das y-Spektrum fur jedes durch Kernreaktion oder
Zerfall entstandene Nuklid benotigt. Diese Angaben sind in der Zerfallsdatenbibliothek
EAF2DECAY1 zusammengetragen. Sie enthalt Eintrage fur 1377 Nuklide, darunter auch
die 265 stabilen Nuklide, die der Vollstandigkeit halber und wegen der besseren Verar-
beitbarkeit eingefligt wurden. Die Daten stammen entweder aus anderen Datenbibliothe-
ken (JEF-1, ENSDF, JEF-2) oder aus Standardhandblichern.

AuBer den beiden groBen Datenbibliotheken gehéren noch zwei kleinere Datensédtze zum
EASY-Paket. Die Datei EAF2DOSE enthilt die Umwandiungsfaktoren fur die Berechnung
der Inkorporations- und Inhalationsdosen. Ein Teil der Daten wurde von internationalen
Standards ubernommen, wie sie zum Beispiel von der ‘International Commision on Ra-
diological Protection’ (ICRP) entwickelt wurden. Die meisten Umwandlungsfaktoren wur-
den jedoch nach einer Methode von K. R. Smith [16] abgeschétzt. Der zweite Datensatz
betrifft Daten die zur Berechnung von Transportgrenzen benétigt werden. Die Daten ent-
sprechen den internationalen Regeln fur den Transport radioaktiven Materials [17].

2.3 Das Neutronenspektrum

Um eine Aktivierungsrechnung mit FISPACT durchzufiihren, benétigt das Programm die
Angabe eines Neutronenspektrums. Wie im vorigen Abschnitt beschrieben werden die
Wirkungsquerschnitte in der EAF-Bibliothek als Funktion der Energie in Gruppenform
angegeben. Bevor die Daten jedoch von FISPACT benutzt werden kénnen, miussen sie
auf eine einzelne Zahl, den effektiven Wirkungsquerschnitt, reduziert werden. Der effek-
tive Wirkungsquerschnitt o« ist der Uber das Neutronenspektrum gemittelte Wirkungs-
querschnitt;




o = effektiver Wirkungsquerschnitt

o; = Wirkungsquerschnitt fir die Energiegruppe i

O, = NeutronenfluB fur die Energiegruppe i (n/cm¥/s)

n = Anzahl der Energiegruppen (100 fir GAM-II, 175 fur VITAMIN-J)

Um den Vergleich von Aktivierungsrechnungen zu erleichtern, wurde auf dem European
Fusion File Meeting (NEA Data Bank, Dezember 1990) beschlossen, zusammen mit dem
Paket EASY eine begrenzte Anzahl von Referenzneutronenspektren zu verteilen. Die
Spektren wurden einer kurz zuvor im Auftrag der Kommission der Europdischen Ge-
meinschaft erstellten Studie Giber das 6konomische Potential und den UmwelteinfluB der
Fusion [18] - [20] enthommen. Der Studie liegt die Annahme eines kommerziellen Fu-
sionsreaktors vom Tokamak-Typ mit einer elektrischen Leistung von 1,2 GW zugrunde.
Der Reaktor ist als EEF Referenzreaktor bekannt. Neutronenspektren fur 23 verschiedene
Zonen quer durch den Reaktor wurden erstellt. Da ein Schwerpunkt dieser Arbeit auf
Strukturmaterialien fur die erste Wand und das Blanket liegt, wurde fiir die Aktivierungs-
rechnungen das Spektrum der Zone 12 ausgewahlit. Abbildung 2 zeigt dieses Spektrum.
Es beschreibt den NeutronenfluB an der duBeren ersten Wand des Reaktors.

Neutronenspektrum EEF 1. Wand
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Abbildung 2. Neutronenspektrum der Zone 12 (erste Wand) des EEF Referenzreaktors.

Der Peak bei 14 MeV riuhrt von den Neutronen direkt aus der D-T-Fusionsreaktion her.
Das Spektrum enthélt jedoch auch einen erheblichen Anteil von Neutronen niedrigerer
Energie. Sie stammen aus Streuprozessen innerhalb der Reaktionszone des Reaktors
oder an der ersten Wand und fuhren zu der SchluBfolgerung, daB auch Neutronenein-
fangreaktionen, die ihren maximalen Wirkungsquerschnitt bei thermischen oder epither-
mischen Energien haben, eine wichtige Rolle spielen.



3. Die sequentiellen Reaktionen geladener Teilchen

Ein Schwerpunkt dieser Arbeit ist die Untersuchung der Bedeutung sequentieller Reak-
tionen geiadener Teilchen fur die Aktivierung von Materialien. Der Begriff sequentielle
Reaktionen bezeichnet einen zweistufigen Prozess, bei dem Teilchen, die in einem er-
sten Schritt produziert werden, in einem zweiten darauffolgenden Schritt weiterreagie-
ren. Im Falle sequentieller Reaktionen geladener Teilchen werden durch Neutronenre-
aktionen im ersten Schritt geladene Teilchen x, in erster Linie Protonen (p), Deuteronen
(d), Tritonen (1), Helium-38- (h oder *He) und «-Teilchen (a), produziert, die im zweiten
Schritt selbst wieder Kernreaktionen ausiésen. im folgenden werden die sequentiellen
Reaktionen geladener Teilchen nur durch die Angabe der Reaktion der geladenen Teil-
chen charakterisiert. Die Produktionsreaktionen fur die geladenen Teilchen werden nicht
angegeben. Die Frage, ob die sequentiellen Reaktionen geladener Teilchen einen spiir-
baren Effekt auf das Inventar haben, wurde bisher weitgehend verneint mit der Begrin-
dung, daB die entstehenden Flisse geladener Teilchen wesentlich kleiner sind als der
primare NeutronenfluB. Dieses Argument ist jedoch nur solange gliltig wie neutronenin-
duzierte primare Reaktionen und sequentielle Reaktionen geladener Teilchen zum sel-
ben Endkern fithren. So wird der Effekt einer sequentiellen (d,p)-Reaktion sicherlich ver-
nachidsigbar klein sein gegeniiber einer (n,y)-Reaktion. Ist ein Endkern, der durch eine
sequentielle Reaktion geladener Teilchen gebildet wird, ohne diese nur durch eine zwei-
oder mehrstufige Kette neutroneninduzierter Reaktionen erreichbar, so verliert das obige
Argument seine Gultigkeit, da nicht mehr allein die Teilchenflisse. maBgebend sind,
sondern auch die Produktionsraten der Zwischenstufen in der Reaktionskette. So muB im
Falle einer sequentiellen (p,n)-Reaktion die Produktion des Endkerns verglichen werden
mit einer (n,y)-Reaktion mit anschilieBendem f—-Zerfall und einer (n,2n)-Reaktion. Dabei
treten zwei Kerne als Zwischenstufe auf, deren Anzahl wesentlich geringer ist als die des
Ursprungskernes. In einem solchen Fall sind Voraussagen tUber die Bedeutung der Re-
aktion nur schwer zu machen.

Z+2 {®*He,n) (ex,n)
(p,n) (d,n)

Z+1 (d,2n) (t,2n) (t,n)

Ursprungs-
Y4 {n,3n) (n,2n) kern (n,y)

(n,t) (n,d)

Z-1 (n;nlt) (n’n/d) (n,n’p) (n!p)
(n,o) (n,*He)

Z-2 (n,n"ar) (n,n"*He) (n,pd) (n,2p)

N-2 N-1 N N+ 1
Tabelle 1. Kinematisch mégliche Kernreaktionen in einem Z-A-Feld: bei einer

Neutronenenergie <15 MeV. Dabei ist Z die Kernladungszah!l und N
die Neutronenzahl des Ursprungskerns.

Tabelle 1 zeigt, daB die neutroneninduzierten Reaktionen nur zu Kernen mit gleicher
oder kleinerer Kernladung Z flihren. Erst durch nachfolgende f—-Zerfille kénnen Kerne
mit héherem Z erreicht werden. Die von geladenen Teilchen induzierten Reaktionen




fuhren direkt zu Kernen mit héherem Z. Um mit neutroneninduzierten Reaktionen den
selben Endkern zu erreichen, braucht es deshalb mehrere Reaktionsschritte. Diese
Uberlegungen zusammen mit ersten Rechnungen [1] - [3] fuhrten zu der Uberzeugung,
daB eine systematische Untersuchung des Phanomens notwendig ist. Dazu wurden das
Computerprogramm PCROSS [21], [22] und drei neue Datenbibliotheken entwickelt
[23], [24]. Sie werden in den folgenden Abschnitten beschrieben.

3.1 Das Computerprogramm PCROSS

Das Ziel der Entwicklung des Computerprogramms PCROSS war es, fiur jede kinematisch
mogliche sequentielle (x,n)-Reaktion eine Zahl bereitzustellen, die die Reaktion be-
schreibt und von FISPACT genauso eingelesen und verarbeitet werden kann wie ein ef-
fektiver Wirkungsquerschnitt einer neutroneninduzierten Reaktion. Damit soliten Ande-
rungen an FISPACT vermieden werden.

Diese Zahl soll die Bildung des Nuklids C durch die sequentielle Reaktion eines gelade-
nen Teilchens x=p, d, t, *He, o« beschreiben. Dazu mussen zwei Reaktionsschritte be-
ricksichtigt werden:

1. Die Produktion von geladenen Teilchen x durch Reaktionen A(n,x)Y (Y = irgendein
weiteres Reaktionsprodukt)

2. Die sequentielle Reaktion des geladenen Teilchens an einem Kern B zum Endpro-
dukt C: B(x,n)C

Dazu dient folgender Ansatz:

1
dN
= > sPIOINAE Y A, ) ol INGAR} @3.1)
A ] J

k=]

dNc

= Verdnderung der Anzahl der Kerne des Nuklids C durch die sequentielle (x,n)
Reaktion.

o™ = energieabhdngiger Wirkungsquerschnitt fiir die Produktionsreaktionen der gela-
denen Teilchen A(n,x)Y (cm?).

®r = energieabhidngiger NeutronenfluB (n/cm¥s/MeV)

Na = Anzahl der Kerne des Nuklids A (cm™?)

AE; = Breite des Energieintervalls | im Neutronenspektrum (MeV)

fpo = normiertes Spektrum der geladenen Teilchen x abhdngig von der Energie des
einlaufenden Neutrons (MeV-)

AE; = Breite des Energieintervalls j im Spektrum des geladenen Teilchens (MeV)

of® = energieabhangiger Wirkungsquerschnitt fir die Reaktion B(x,n)C (cm?)

Ne = Anzahl der Kerne des Nuklids B

ARy = differentielle Reichweite des geladenen Teilchens x mit der Energie E, bei Ener-
gieverlust in 1 MeV Schritten (cm)

Die Gleichung enthilt vier Summationen. Die ersten drei davon beschreiben die Produk-
tion der geladenen Teilchen, die letzte die (x,n)-Reaktion. Dabei werden mit der Sum-
mation Gber A alle moglichen Produktionskanale erfaBt. Mit der Summation uber i wird
Uber die Energie der einlaufenden Neutronen summiert mit j Uber die Energie der aus-
laufenden geladenen Teilchen und mit der Summe Uber k wird die begrenzte Reichweite
der geladenen Teilchen beriicksichtigt. Um das Ziel einer fur FISPACT verstdandlichen
Zahl zu erreichen, muB der Ausdruck auf die Form

dN¢ C)  n
—ar GE’xsel)Jdo(D Ng
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kSl = Pseudowirkungsquerschnitt (cm?)
O = integrierter NeutronenfluB (n/cm?s)

gebracht werden. ofSle. wird als Pseudowirkungsquerschnitt bezeichnet, weil er nicht
mehr auf die Zahl der geladenen Teilchen sondern auf die Zah!l der primdren Neutronen
normiert ist. Die obige Form erreicht man, wenn man ¢S folgendermaBen definiert:

175

(xC
Opseudo =

Al=1 '=1 K=j

In dieser Gleichung wurden die verwendeten Datenstrukturen bertcksichtigt: VITAMIN-J
(175-Gruppenstruktur) fur den NeutronenfluB und die Neutronenwirkungsquerschnitte; 24
Gruppen mit 1 MeV Intervallbreite flur die (brigen energieabhangigen GréBen.

Der so definierte Pseudowirkungsquerschnitt hat jetzt die gewlinschte Form, ist jedoch
iber Na noch zeitabhzngig. FISPACT benotigt aber eine zeitunabhangige GroBe. Die
zeitliche Anderung von N, ist abhdngig von der Bestrahlungsdauer und der Reaktionsra-
te. In den meisten hier zu untersuchenden Fallen kann davon ausgegangen werden, daB
die zeitlichen Anderungen von N, und deren Auswirkungen auf den Pseudowirkungs-
querschnitt gering sind. Deshalb kann Nx von der anfianglichen Zusammensetzung des
Materials tbernommen werden. Es bleibt jedoch anzumerken, daB dies nicht fir alle
Félle gelten muB. Die obige Annahme erlaubt es zudem, durch Umordnung der Summa-
tionen den Rechenaufwand deutlich zu verringern,

24 175 24
1 %,C )
Pseudo En- Z >AR ZZ " X)(D?NAAEiZfi(jn X)AEJ

K= Ai=1 j=K

Setzt man |
175
OF = ARY) Y oMHDIN,AE, Zf(n’x)AEj
Ai=1 j=k

und

(C) 1 Y (X,C) X
Opseudo = ZC’k D}

so zerfdllt die Gleichung in zwei Teile, die man interpretieren kann als die Erzeugung des
geladenen Flusses ®* und die Renormierung des Wirkungsquerschnittes ¢*® zum Pseu-
dowirkungsquerschnitt o&Ss.. Anders ausgedriickt: Der NeutronenfluB wird zuerst in ei-
nen FluB geladener Teilchen umgewandelt, der dann mit dem umgebenden Material
weiterreagiert. Der Rechenvorteil ergibt sich dadurch, daB der geladene FluB nur noch
einmal berechnet werden muB und damit alle Wirkungsquerschnitte in Pseudowirkungs-
guerschnitte umgewandelt werden kénnen. Der geladene FluB und der Pseudowirkungs-
querschnitt sind nicht von Np abhédngig. Vielmehr wird fur Ng von FISPACT der jeweils
aktuell errechnete Wert eingesetzt. Somit kbnnen wie bei den neutroneninduzierten Re-
aktionen lange Reaktionsketten aus neutroneninduzierten Reaktionen und sequentiellen
Reaktionen geladener Teilchen berechnet werden.

3.2 Die bendtigten Kerndaten

Aus dem vorhergehenden Abschnitt insbesondere Gl. 3.1 ergibt sich, daB vier Gruppen
von Kerndaten benétigt werden.
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1. Wirkungsquerschnitte fur die Produktion der geladenen Teilchen x in (n,x)Y-Reak-
tionen, g®»

2. normierte Spektren fur die geladenen Teilchen x aus den (n,x)Y-Reaktionen, f®»

3.  Wirkungsquerschnitte fir die Produktion der Endkerne C durch die (x,n)-Reaktionen,
O-(X,C)

4, differentielle Reichweiten der geladenen Teilchen in Materie, AR

Mit Hilfe der VITAMIN-J (175-Gruppen) Datenstruktur wird fur die Neutronen ein Energie-
bereich bis 20 MeV abgedeckt. Deshalb wurde fur die Daten der geladenen Teilchen als
obere Energiegrenze 24 MeV gewdhlt, um auch alle Reaktionen mit positiven Q-Werten
volistandig zu erfassen. Wie in der Datenbibliothek EAF-2 wurden alle Kerne mit einer
Halbwertszeit von mehr als einem halben Tag von Wasserstoff bis Polonium-210 als
mogliche Targets beriicksichtigt, insgesamt 685,

Bevor man daran geht neue Datenbibliotheken zu entwickeln, muB Gberprift werden,
welche Daten bereits vorhanden sind. Die Produktionswirkungsquerschnitte fur die gela-
denen Teilchen kénnen der EAF-Bibliothek enthommen werden. Die EAF-Bibliothek
orientiert sich zwar an der Produktion der Endkerne und nicht an der Produktion gela-
dener Teilchen, wie hier benotigt, aber durch aufsummieren aller relevanten Kanile er-
héalt man die gewiinschten Wirkungsquerschnitte.

Weit weniger ginstig zeigt sich die Situation, wenn es darum geht Daten tber die Spek-
tren geladener Teilchen zu finden. Es sind fast keine Informationen verfligbar. Eine Aus-
nahme bilden die experimentellen Daten tber (n,p), (n,z) und teilweise (n,d) Spektren,
die von Grimes et al. [25] gemessen wurden. Sie sind fiir eine begrenzte Anzahl von
Kernen verfugbar, decken jedoch nicht den gesamten Energiebereich ab. Auf Grund die-
ser schlechten Situation wurde die Bibliothek KFKSPEC véllig neu erstellt,

Etwas mehr Informationen gibt es Uber Wirkungsquerschnitte geladener Teilchen fur
(x,n)-Reaktionen ¢*©. Leider enthalten die Bibliotheken ECPL-86 [26] und GRAZ-87 [27]
nur Angaben fiur leichte Kerne. Das selbe gilt fur die Daten von Abramovich et al. [28].
Der Nutzen der Datenbibliothek des Kurchatov-Instituts Moskau [29] ist unter anderem
deshalb begrenzt, da es sich vielfach um Ergebnisse handelt, die an dicken Targets ge-
wonnen wurden (thick target yields). Fur Protonen, Deuteronen und a-Teilchen wurden
ab 1972 zuerst von Lange und Munzel [30] dann von Keller et al. [31] Sytematiken ent-
wickelt. Diese beruhten auf experimentellen Daten und Annahmen aus dem statistischen
Kernmodell. Die letzte computerisierte Version ging jedoch verloren. Aber eine 1975 von
Pearistein erarbeitete Version [32] wurde 1985 von der Internationalen Atom Energie
Agentur wieder aufgenommen. Sie enthalt Daten fur p-, d- und a-Reaktionen an stabilen
Isotopen von Z=21 bis 83. Auch eine Suche in der Datensammlung EXFOR [33] brachte
nur wenig zusétzliche Informationen, da die meisten hier interessierenden Kerne und
Reaktionen bisher nicht in Experimenten gemessen wurden. Deshalb wurde auch die
Bibliothek KFKXN neu erstellt. Daten fir Kerne leichter als Bor wurden von der Bibliothek
GRAZ-87 ibernommen.

Problemlos dagegen war die Zusammenstellung der Daten fur die differentiellen Reich-
weiten. Hier stand das von Ziegler et al. entwickelte und von Méslang weiterentwickelte
und ausgetestete Programm PRAL [34], [35] fur Reichweitenberechnungen geladener
Teilchen in Materie zur Verfigung. Damit konnte die Bibliothek KFKSTOPP mit einer fur
diesen Zweck geeigneten Datenstruktur neu erstellt werden.
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3.3 Die Erstellung der neuen Datenbibliotheken

3.3.1 Kernmodelle und verwendetes Computerprogramm

In dem hier zu betrachtenden Energiebereich bis etwa 20 MeV ist der vorherrschende
Reaktionsmechanismus der des Compound-Kerns. Zusétzlich miussen Beitrdge von Pra-
Compoundzustanden, die der Ausbildung des voll im Gleichgewicht befindlichen Com-
pound-Kerns vorausgehen berilicksichtigt werden. Derartige Compound / Prd-Com-
pound-Modelle beruhen auf einer quantenmechanischen Basis, und lassen sich ver-
gleichsweise klar formulieren [36]. lhre Anwendbarkeit fur Kerndatenauswertungen
wurde weithin bestétigt. AuBerdem sind sie ein Standardwerkzeug zur Vorhersage un-
bekannter Wirkungsquerschnitte. Nicht zuletzt deshalb werden stdndig intenational An-
strengungen unternommen die physikalischen Grundlagen [37] zu verbessern und aus-
getestete Parametersétze, wie sie fliir das optische Potential [38] und die Kernzustands-
dichte [39] benétigt werden, bereitzustellen.

Da fur die neuen Datenbibliotheken groBe Datenmengen zu erzeugen waren, wurde das
schnell arbeitende Programm ALICE ausgewdhlt. Es wurde wadhrend mehr als zwei
Jahrzehnten am Lawrence Livermore National Laboratory von Blann und Bisplinghoff,
Biann und Vonach und Blann erstellt und weiterentwickelt [40] - [42]. Es basiert auf ei-
nem Prd-Compound-Hybridmodell [43], [44] und dem Compound-Modell von WeiBkopf
und Ewing [45]. Fur die Rechnungen zu den Datenbibliotheken wurde eine Version vom
Dezember 1990 benutzt. Das Programm kennt keine Beschrankung in Bezug auf die Art
der einlaufenden Teilchen, anders als in den Ausgangskanélen, wo nur Neutronen, Pro-
tonen und Deuteronen sowie a- und y-Teilchen auftreten kénnen. Weiterhin bezieht ALICE
eine groBe Anzahl von direkten Prozessen mit ein, wenn auch in vereinfachter Weise,
mittels des Zerfalls ungebundener Teilchen-Loch-Zusténde, wie sie ohnehin im Hybrid-
modell vorkommen. Nicht beriicksichtigt werden dagegen niederenergetische kollektive
Anregungen, wie sie bei der inelastischen Streuung vorkommen. Letzteres ist hier je-
doch irrelevant, da nur relative Spektren geladener Teilchen aus (n,x}-Reaktionen und
(x,n)-Anregungsfunktionen gerechnet werden. Bei den Rechnungen wurden nur Parame-
ter verwendet die optional in ALICE vorgesehen sind. Insbesondere wurde ein aligemei-
ner Parametersatz fir das optische Potential und die entsprechende parabolische Nédhe-
rung zur Berechnung der inversen Wirkungsquerschnitte benutzt. Da ALICE nicht zwi-
schen dem Grundzustand und angeregten Kernzustdnden von Target- und Produktkernen
unterscheidet, wurden angeregte Zustédnde als Reaktionsprodukte nicht gesondert be-
ricksichtigt. Fur langlebige, angeregte Zustdande als Targets wurden die entsprechenden
Daten des Grundzustandes eingesetzt.

3.3.2 Die Bibliothek KFKSPEC

Um den gesamten Energiebereich der Datenstruktur VITAMIN-J hinreichend abzudecken
wurden 20 Energien fur die einlaufenden Neutronen ausgewdhlt: E, = 18,5; 17,1; 16,1;
14,7; 14,0; 13,2; 12,4; 11,3; 10,2; 9,3; 8,4; 7,6; 6,9; 5,9; 5,1; 4,3; 3,3; 2,4; 1,6 und 0,6 MeV. Die
Beitrdge der verschiedenen Reaktionskanidle wurden aufsummiert, sodafB totale Produk-
tionsspektren fur die geladenen Teilchen x entstanden. Die Spektren sind in 1 MeV In-
tervallen gegeben fur mittlere Energien der geladenen Teilchen von E, = 0,5; 1,5; ... 23,5
MeV. Die Spektren sind auf 1 normiert und zusammen mit dem energieintegrierten ab-
soluten Wirkungsquerschnitt in der Bibliothek KFKSPEC gespeichert. Mit ALICE wurden
Rechnungen fur 674 Targetisotope von Bor-10 bis Polonium-210 und Teilchen x = p, d,
o ausgefuhrt.

Ein anderes Vorgehen war fir die Spektren der (n,t)- und (n,*He)-Reaktionen notwendig,
da weder das Compound- noch das Prd-Compound-Modeli hinreichend befriedigende
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Ergebnisse liefern. Der Grund dafiir ist, daB man es hier mit einem anderen Reaktions-
mechanismus zu tun hat. Der Compoundanteil flir die beiden Reaktionen ist im allge-
meinen sehr klein, wédhrend die Pra-Compound-Modelle alle vor dem ungelésten Pro-
blem stehen, den Clusterbildungsprozess zu beschreiben. Deshalb wurde auf eine ein-
fache kinematische Abschatzung fur die obere Grenze zurickgegriffen. Damit kann man
zumindest feststellen, ob die betreffenden sequentiellen Reaktionen einen wesentlichen
Beitrag liefern. In einem n&chsten Schritt muBten diese Félle dann genauer untersucht
werden. Ebenfalls kinematische Abschétzungen wurden flr die Targetisotope mit Z < 4
benutzt.

Damit enthdlt die Bibliothek KFKSPEC Version 2 Spektren fiir 685 Targetisotope fur je 20
verschiedene Neutronenenergien und 5 verschiedene geladene Teilchen. Jedes Spek-
trum besteht aus 24 Datenpunkten.

Die erst vor kurzem erstellte Version 3 enthalt weitere 60 Targetisotope von Radon-222
bis Curium-248 in Anpassung an die Bibliothek EAF Version 3.

Abbildung 3 zeigt ein Datenbeispiel. Gezeigt werden die Spektren der geladenen Teil-
chen x aus (n,xy)-Reaktionen fur das Isotop *'P bei einer Neutronenenergie von 18,5 MeV.
Nach einer Uberschrifts- und einer Kommentarzeile folgt eine Zeile, die die vollstandige
Identifikation der Reaktion erméglicht. Die erste Zahl bezeichnet das Targetisotop *P, in
der in der EAF-Bibliothek tiblichen Weise Z * 10 000 + A * 10, wobei Z die Kernladungs-
zahl und A die Zahl der Kernteilchen angibt. Durch die zweite Zahi wird das auslaufende
geladene Teilchen X gekennzeichnet. Dabei bedeuten die Zahlen 1030 bis 1070 die Teil-
chen p, d, t, ®He und « in dieser Reihenfolge. Die folgenden beiden Zahlen beziehen sich
auf die VITAMIN-J Datenstruktur. Zusammen mit der nachsten Zahl geben sie die Energie
der einlaufenden Neutronen wider, die bei der Berechnung fur dieses Spektrum benutzt
wurde. Zuletzt wird der von ALICE errechnete Produktionswirkungsquerschnitt in Barn
angegeben. Die folgenden drei Zeilen enthalten die 24 Datenpunkte des auf eins nor-
mierten Spektrums.

150310 Fhkrkkkkk P 3] (N, KX) Rkkkkrk ko KFKSPEC-2
ALICE QUTPUT: EN=18.5MEV; T AND H: KINEMATICAL LIMIT  KFKSPEC-2
150310 1630 1 1 18.5 0.519E+00 0.519E+00 KFKSPEC-2

0.000000 0.000000 0.247517 0.230665 0.150233 0.101317 0.071108 0.052867
0.038669 0.028906 0.021371 0.016375 0.012980 0.010106 0.007828 0.005882
0.004178 0.0CE000C ©.0000CC 0.000060 0.000000 0.000000 0.000000 0.0000060
150310 1040 1 1 18.5 0.159E-01 0.159E-01 KFKSPEC-2
0.000000 0.000000 ©.103453 0.197607 0.196829 0.163003 0.120161 0.082408
0.055347 0.035686 0.022474 0.014251 0.068781 0.000000 6.000000 0.000000
0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.600000 0.000000 0.000000
150316 1050 1 1 18.5 0.0BOE+00 0.000E+00 KFKSPEC-2
0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.006000 0.000000 0.000000 1.000000
0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.600000 0.600000
0.000000 0.0000600 0.000000 0.000000 0.0600000 0.0000600 0.000000 0.000000
156310 1660 1 1 18.5 0.000E+00 0.00OE+00 KFKSPEC-2
0.000000 0.000000 0.000000 1.000000 0.600060 0.000000 0.000000 0.000000
0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 ©.000000
0.000000 0.000000 0.000000 0.060000 0.0006000 0.000000 0.006000 0.000000
150310 1670 1 1 18.5 0.110E+00 0.110E+00 KFKSPEC-2
0.060000 0.000000 0.0000060 0.013819 0.101855 0.173669 0.173734 0.143520
0.116000 0.093916 0.069000 0.046048 0.029707 0.019136 0.012020 0.007576
0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.660000

Abbildung 3. Datenbeispiel aus der Bibliothek KFKSPEC: Beischreibung siehe Text.
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3.3.3 Die Bibliothek KFKXN

Wie im Fall der Bibliothek KFKSPEC wurden auch fur die Bibliothek KFKXN Version 2
Rechnungen mit ALICE fur 674 Targetisotope von Bor-10 bis Polonium-210 durchgefiihrt,
um die bendétigten (x,n) Wirkungsquerschnitte zu erhalten. Fur die Kerne leichter als
Bor-10 wurden Daten aus der Bibliothek GRAZ-87 libernommen. Es muB jedoch darauf
hingewiesen werden, daB die (d,n) und (t,n) Wirkungsquerschnitte mit Vorsicht zu be-
handeln sind, da in diesen beiden Fillen Aufbruch- und Protoneneinfangreaktionen einen
wesentlichen Beitrag liefern. Sie kénnen im Hybridmodell nur ndherungsweise be-
schrieben werden. AuBerdem liefern Deuteronen und Tritonen hohe Anregungsenergien,
da sie selbst nur schwach gebunden sind. Deshalb und auch wegen der hohen Q-Werte
aberschreiten die Wirkungsquerschnitte fir die Aussendung zweier Neutronen oft dieje-
nigen fur die Aussendung eines Neutrons. Deswegen wurden auch die (d,2n)- und (t,2n)-
Reaktionen in die Bibliothek aufgenommen. Insgesamt enthélt die Bibliothek KFKXN
Version 2 Eintrdge flr je 7 Reaktionen an 685 Targetisotopen von Wasserstoff bis Polo-
nium-210 und die Version 3 weitere 60 Targetisotope von Radon-222 bis Curium-248.

Abbildung 4 zeigt ein Datenbeispiel. Gezeigt werden die Wirkungsguerschnitte fur die
Reaktion 3'P (p,n) ¥S. Nach einer Uberschrifts- und einer Kommentarzeile folgen die Wir-
kungsquerschnitte in Barn. Die Uberschriftszeile enthalt zugleich die |dentifikation der
Reaktion. Die erste Zahl bezeichnet das Targetisotop (150310) die zweite das Projektil (2
fur Proton)und die dritte das auslaufende Teilchen (11 fur Neutron).

156310 2-11 P 31(P,N) KFKXN-2

ALICE OUTPUT: KFKXN-2
0.0000E+0C 0.0000E+00 0.6000E+0G 0.0000E+00 0.0000E+06 0.0000E+B0
0.0000E+00 0.1705E-01 0.3805E-01 ©.5768E-01 0.70628E-01 0.8150E-01
0.9175E-061 0.9523E-01 0.9727E-01 0,8981E-01 0.7234E-01 0©.6018E-01
0.5096E-01 0.4278E~01 0.3814E-01 0.3350E-01 0.3049E-01 0.2748E-01

Abbildung 4. Datenbeispiel aus der Bibliothek KFKXN: Beischreibung siehe Text.

3.3.4 Die Bibliothek KFKSTOPP

Die Bibliothek KFKSTOPP wurde mit Hilfe des Programms PRAL erstellt, das von Ziegler
et al. entwickelt und von Mobslang ausgebaut wurde. Mit ihm kénnen die mittleren
Reichweiten von lonen in Materie berechnet werden. Um die differentiellen Reichweiten
zu erhalten, wurden die mittleren Reichweiten fir Anfangsenergien zwischen 1 MeV und
24 MeV in jeweils 1 MeV Schritten erechnet und paarweise voneinander abgezogen, so-
daB die in KFKSTOPP angegebenen Werte jeweils einem Energieverlust von 1 MeV bei
der jeweiligen Anfangsenergie entsprechen. Die hier angewandte Methode hat den Vor-
teil, daB in kieinen Schritten interpoliert wird und nicht dber die gesamte Reichweite. Die
Bibliothek enthélt Eintrage fiur Teilchen x = p, d, t, *He und « und fur alle Elemente von
Wasserstoff bis Curium (Z = 1 - 96). Fur die Elemente Astat, Radon, Frankium, Actinium,
Neptunium, Plutonium, Americium und Curium (Z = 85, 86, 87, 89, 93, 94, 95, 96) sind die
angegebenen Werte Abschitzungen, da nur unvolistdndige Eingabedaten fur das Pro-
gramm PRAL zur Verfugung standen. Dies gilt besonders fiir die Elemente Astat (Z = 85)
und Frankium (Z = 87) fur die es in der Literatur keine Angaben tber die Dichte gibt, die
ein wichtiger Eingabeparameter fir PRAL ist.

Abbildung 5 auf Seite 16 zeigt ein Datenbeispiel. Gezeigt werden die differentiellen
Reichweiten fir Protonen in Phosphor. Nach der Uberschriftszeile mit der Identifikation
des Materials werden die Reichweiten flir 1 MeV Energieverlust in Zentimetern ange-
geben.
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150310 10016 PR
0.2117E-02 0.41

0.1164E-01 0.1296E-01

0.1915E-01 0.20
0.2603E-61 0.27

0TON
65E-02

0- 24 MeV
0.5857E-02
0.1424E-01
0.2150E-01
0.2824E-01

33E-01
14E-01

"
»

0.7410E-02
0.1550E-01
0.2265E-01
0.2933E-01

1MeV-steps

0.8876E-02
0.1674E-01
0.2379E-01
0.3041E-01

0.1028E-61
0.1796E-01
0.2492E-01
0.3180E-01

Abbildung 5. Datenbeispiel aus der Bibliothek KFKSTOPP: Beischreibung siehe Text.

3.4 Weiterentwicklung der drei KFK-Bibliotheken

Der Stand der drei Bibliotheken ist sehr unterschiedlich. Wdhrend fiir die Bibliothek
KFKSTOPRP keine Weiterentwicklung notwendig erscheint, befinden sich die Bibliotheken
KFKSPEC und KFKXN eher in einem Anfangszustand. Dies wird auch durch Tabelle 2
und Abbildung 8 verdeutlicht.

q Protonen Deuteronen Alpha’s
q=20 25 72 ' 8
0 < q < 0,001 0 82 7
0,001 < g < 0,01 0] 99 24
0,01 <g<0,1 0 144 51
0,1<g<056 2 109 100
05<qg<1 8 46 99
1T<gg?2 47 59 164
2<qg<10 168 45 180
10 < q < 100 325 5 32
100 < g < 1000 89 5 1
g > 1000 5 3 3
Tabelle 2. Statistischer‘ Vergleich der Datenbibliotheken: KFKSPEC
Version 3 und EAF Version 2 in der 175-Gruppenstruktur,
N&heres siehe Text.
Vergleich KFKSPEC - EAF
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300._
250
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Abbildung 6. Statistischer Vergleich der Datenbibliotheken KFKSPEC und EAF
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Der Inhalt der Tabelle ist ein statistischer Vergleich der beiden Datenbibliotheken KFK-
SPEC Version 3 und EAF Version 2 in der 175-Gruppenstruktur. Der Vergleich wurde fir
die Produktionswirkungsquerschnitte von Protonen, Deuteronen und a-Teilchen bei 14,7
MeV durchgefihrt. Dazu wurde der von dem Computerprogramm ALICE errechnete und
in der Bibliothek KFKSPEC mitabgespeicherte Produktionswirkungsquerschnitt durch die
entsprechend aufsummierten Reaktionsquerschnitte der EAF-Bibliothek dividiert. Die
Summation ist notwendig, da in der EAF-Bibliothek die Reaktionskanale einzeln darge-
stellt sind, wahrend der in KFKSPEC angegebene Wirkungsquerschnitt die Summation
uber die verschiedenen Reakionen wie zum Beispiel (n,x), (n,n'x), (n,2x), ... bereits bein-
haltet.

_ oxrrspec(14,7MeV)
EGEAF(14’7M8V)

Das Verhéltnis g wurde in folgenden Intervallen gezdhlt: g = 0; 0 < g < 0,001; 0,001 < q
<001001<g=<0101<g<0505<g<st1<g=x<22<qg=<10;10 < g <100
100 < g < 1000; 1000 < q. Das iIntervall g = 0 wurde eingefiigt, weil an einigen Target-
isotopen keine Produktion der betreffenden Teilchen bei 14,7 MeV stattfindet. Tabelle 2
auf Seite 16 zeigt, daB ALICE die Produktion von Protonen im Vergleich zu den Daten der
EAF-Bibliothek tberschitzt, wahrend die Produktion von Deuteronen unterschitzt wird.
Die Abweichungen bei a~Teilchen sind dagegen kleiner. Eine Wertung dieses Ergebnis-
ses ist nicht ganz einfach. Einerseits wurde bei den Rechnungen mit ALICE fur alle Tar-
gets der gleiche Parametersatz benutzt. Das betrifft vor allem die Wahl des Wechselwir-
kungspotentials und der Kernzustandsdichte. Ein solches Vorgehen verursacht immer ein
gewisses MaB an Unsicherheit, da bestimmte Effekte wie zum Beispiel Schalenkorrektu-
ren nicht beriicksichtigt werden. Eine Anndherung an dieses Problem wird in der Dis-
sertation von Daum [46] unternommen. Er vergleicht seine experimentellen Ergebnisse
mit ALICE-Rechnungen mit verschiedenen Parametersétzen, Seine Ergebnisse lassen die
SchluBfolgerung zu, daB eine individuellere Parameterwahl bessere Ergebnisse liefert.
Andererseits beinhalten auch die Daten der EAF-Bibliothek Unsicherheiten, da der groBte
Teil von ihnen mit dem semi-empirischen Computerprogramm THRESH erstellt wurde.
Nur ein kleiner Teil der Daten wurde durch experimentelle Ergebnisse gewonnen. Da
aber in der EAF-Bibliothek die Arbeit und die Erfahrung vieler Jahre stecken, muB davon
ausgegangen werden, dafB3 die Fehler in deren Daten wesentlich kleiner sind. Deshalb
wurde bei der Berechnung der Pseudowirkungsquerschnitite auf die Daten der EAF-Bi-
bliothek zuriuckgegriffen. Sie werden zu Produktionswirkungsquerschnitten fur die gela-
denen Teilchen aufsummiert und mit den normierten Spektren der Bibliothek KFKSPEC
multipliziert (vgl. Gleichung 3.1). Dieses Vorgehen ist erlaubt, da die Form der Spektren
der geladenen Teilchen nicht direkt mit der absoluten GréBe der Wirkungsquerschnitte
zusammenhangt. Die Mangel, die hier fur die Bibliothek KFKSPEC sichtbar werden, gel-
ten leider auch fur die Bibliothek KFKXN mit dem zusatzlichen Nachteil, daB es hier keine
Maoglichkeit eines Vergleiches gibt. Es bestehen mehrere Moéglichkeiten, die beiden
KfK-Bibliotheken zu verbessern und weiterzuentwickeln:

1. verbesserte Rechnungen mit dem Programm ALICE, insbesondere durch individuel-
le Wahl der Parameter fiir wichtige Reaktionen.

2. realistischere Behandlung von Deuteronen, Tritonen und Helium-3 (Aufbruch und
Protoneneinfang).

3. Bestéatigung der Bibliothekseintrdge durch Vergleich mit experimentelien oder eva-
luierten Daten.

4. Einbeziehen einzelner wichtiger Reaktionen, die nicht vom Typ (x,n) sind (z.B.:
“Li(t, v)*B).

5.  Untersuchung der sequentiellen (y,n)-Reaktionen.
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Diese Entwicklungen kénnen jedoch nicht mehr im Institut fiur Materialforschung durch-
gefuhrt werden.

4. Durchfiihrung und Ergebnisse der Aktivierungsrechnungen

Nachdem in den Kapiteln 2 und 3 die Programme und Datenbibliotheken beschrieben
wurden, die fur die Aktivierungsrechnungen benutzt wurden, sollen nun die Durchfiihrung
der Rechnungen, die Wahl der Parameter und die Ergebnisse behandelt werden. Mit den
Aktivierungsrechnungen wurden zwei Ziele verfolgt. Als erstes wurde sytematisch fur
alle stabilen Elemente des Periodensystems der EinfluB der sequentiellen Reaktionen
geladener Teilchen auf die Aktivierungseigenschaften untersucht. Dariiberhinaus wurden
Rechnungen fur verschiedene mogliche Strukturmaterialien durchgefthrt. Zusammen
mit den Ergebnissen aus den Aktivierungsrechnungen fir die Elemente wurden sie dazu
benutzt Werkstoffe unter radiologischen Gesichtspunkten zu bewerten und zu verbes-
sern. Dabei ging es nicht nur um die Wahl der Basis- und Legierungselemente, sondern
auch um die Frage, welche Konzenfrationen an Verunreinigungen noch vertretbar sind.

Um den EinfluB der sequentiellen Reaktionen geladener Teilchen auf die Aktivierungsei-
genschaften der Elemente zu untersuchen, wurden fur jedes Element zwei Rechen-
durchldufe durchgefthrt, einmal mit und einmal ohne sequentielle Reaktionen geladener
Teilchen. Das Schema in Abbildung 7 auf Seite 19 verdeutlicht den Ablauf. In der linken
Spalte sind die Datenbibliotheken angegeben, die fir den jeweiligen Rechenschritt be-
nutzt wurden, in der rechten Spalte die wichtigsten Parameter. Die mittlere Spalte enthalt
das jeweils benotigte Programm und das damit erzielte Ergebnis. Die unterlegten Teile
sind die KfK-Ergdnzungen. Da die Neutronenspektren und -wirkungsquerschnitte entwe-
der in der

VITAMIN-J oder GAM-II Datenstruktur vorliegen, FISPACT jedoch nur effektive Wir-
kungsquerschnitte verarbeiten kann, werden in einem ersten Schritt fir jede Reaktion die
Neutronenwirkungsquerschnitte mit dem Neutronenspektrum zu einem effektiven Wir-
kungsquerschnitt gemittelt. Im zweiten Schritt, der bendétigt wird, wenn die sequentiellen
Reaktionen geladener Teilchen bericksichtigt werden sollen, werden die Pseudowir-
kungsquerschnitte mit Hilfe des Programms PCROSS errechnet und zwischen die effek-
tiven Neutronenwirkungsquerschnitte eingeftigt. Der dritte Schritt ist die eigentliche Ak-
tivierungsrechnung mit FISPACT. Fiur alle in diesem Kapitel vorgestellten Rechenergeb-
nisse wurden folgende Datenbibliotheken als Eingabe benutzt:

¢ fur die Neutronenwirkungsquerschnitte die Bibliothek EAF Version 2 in der VITA-
MIN-J (175-Gruppen) Datenstruktur (vgl. Kap. 2.2),

®  fur das Neutronenspektrum das Spektrum der duBeren ersten Wand des EEF Toka-
makreaktors genannt Zone 12 (vgl. Kap. 2.3},

¢ fur die Spektren der geladenen Teilchen aus den neutroneninduzierten Reaktionen
die Bibliothek KFKSPEC Version 3 (vgl. Kap. 3.3.2),

¢ for die differentiellen Reichweiten der geladenen Teilchen die Bibliothek KFKSTOPP
(vgl. Kap.3.3.4),

e fur die Wirkungsquerschnitte der geladenen Teilchen die Bibliothek KFKXN Version
3 (vgl. Kap. 3.3.3),

® fur die Zerfallsdaten die Bibliothek EAF2DECAY1 (vgl. Kap. 2.2)

¢ und fur die Dosimetriedaten die Bibliothek EAF2DOSE (vgl. Kap. 2.2).

Die wichtigsten Parameter sind die Materialzusammensetzung, die Bestrahlungsdauer
und -intensitat, sowie die Abklingzeiten. Um die Ergebnisse der verschiedenen Gruppen
besser vergleichen zu kénnen, wurden auf dem Culham Meeting April 1991 [15] Werte
fur die Bestrahlungsdauer und -intensitdt vorgeschlagen. Bei der Bestrahlungsdauer ging
man davon aus, daB die erste Wand eines Reaktors mindestens 2,5 Jahre der Neutro-
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nenstrahlung standhalten muB, damit der Reaktor wirtschaftlich arbeiten kann. Als Neu-
tronenbelastung wurden 5 MW/m? vorgeschlagen, was einem NeutronenfluB von 2,17 *
10" n/cm?/s entspricht.

Fur die Beurteilung von Materialien insbesondere unter den Gesichtspunkten Sicherheit
und UmwelteinfluB ist nicht nur das Verhalten wahrend der Bestrahlung von Bedeutung,
sondern auch danach. Dabei spielen verschiedene Zeitrdume eine wichtige Rolle. Bei
einem Storfall oder vor Wartungsarbeiten ist es wichtig zu wissen, wie hoch die Strah-
lenbelastung unmittelbar nach Abschalten des Reaktors ist und wie schneil sie sich ab-
baut. Fur die Wiedergewinnung von Material ist das Abklingverhalten wahrend einiger
Jahre oder Jahrzehnte wichtig, da das Material erst einige Zeit zwischengelagert werden

Bibliotheken Programmablauf Parameter

Neutronenwirkungs-
querschnitte

EAF 2

FISPACT

Neutronen-
spektrum

EEF-Zone 12

effektive Neutronen-
wirkungsquerschnitte

Neutronenwirkungs-
querschnitte

EAF 2
Neutronen-
spektrum :
EEF-Zone 12 , 7 'v Material-
. PCR oS S zusammen-
KFKSPEC S setzung
KFKSTOPP 7 7
S S effektive Neutronen-
. KFKXN . und Pseudo- -
. . Material
wirkungsquerschnitte
zusammen-
setzung

Bestrahlungs-

Zerfallsdaten F | S P A C T dauer

EAF2DECAY1
Bestrahlungs-
% intensitat
Ergebnis: Abklingzeiten
Inventar
Aktivitat
Dosisrate
Nachzerfallswiarme
Radiotoxizitét

Abbildung 7. Ablaufschema der Aktivierungsrechnungen: In der linken Spalie sind die
Datenbibliotheken angegeben, die fir den jeweiligen Rechenschritt benutzt
wurden, in der rechten Spalte die wichtigsten Parameter. Die mittlere Spalte
enthalt das jeweils bendtigte Programm und das damit erzielte Ergebnis. Die
unterlegten Teile sind die KfK-Erg&nzungen.
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kann, bis die Radioaktivitat gentigend weit abgeklungen ist und es wiederverwertet wird.
Fur die endguilitige Lagerung von Abfallen ist das Abklingverhalten wahrend sehr langer
Zeitrdume von Bedeutung. Deshalb wurden das Inventar und die daraus abgeleiteten
GroBen Aktivitat, y-Dosisrate, Nachwidrme, Inkorporations- und Inhalationsdosis fur 24
verschiedene Zeitpunkte berechnet, vom Ende der Bestrahlung bis eine Million Jahre
danach. Tabelle 3. enthélt die gewéhlten Zeitpunkte.

Jahre Jahre Jahre Jahre Jahre
6] 0.1 5 200 30 000
0.001 0.2 10 500 100 000
. 0.003 0.5 20 1 000 300 000
0.01 1 50 3 000 1 000 000
0.03 2 100 10 000

Tabelle 3.  Abklingzeiten: Fir die angegebenen Zeiten nach Ende der Bestrahlung wurden
das Inventar und die abgeieiteten radiologischen GroBen berechnet.

Bei der Untersuchung der Elemente wurde als Materialzusammensetzung 1 Kg intrinsisch
reinen Materials angenommen, wiahrend fur die Legierungen sowoh! Rechnungen mit als
auch ohne Verunreinigungen durchgefihrt wurden. Die Zusammensetzung der Legie-
rungen wird zusammen mit den Ergebnissen dargestellt.

4.1 Der Effekt der sequentiellen Reaktionen geladener Teilchen

Um die Auswirkungen der sequentiellen Reaktionen geladener Teilchen moéglichst uber-
sichtlich darzustellen, wurden sie in Tabellen zusammengefaBt. Dabei wurde flr jede der
folgenden radiologischen GréBen eine eigene Tabelle erstellt: Aktivitat, Nachzerfallswar-
me, y-Dosisrate, Inkorporations- und {nhalationsdosis. Die Tabellen sind alle nach dem
gleichen Schema aufgebaut. Im Kopf ist angegeben, welche GréBe behandelt wird. in den
ersten beiden Spalten sind die chemischen Zeichen der Elemente und ihre Kernladungs-
oder Ordnungszahl Z eingetragen. Die Tabellen enthalten nur diejenigen Elemente, bei
denen fur die betrachtete GroBe eine Zunahme von wenigstens 10 % des Gesamtwertes
zu verzeichnen war. Die dritte Spalte enthélt Angaben zum Zeitraum des Auftretens des
Effektes. Angegeben sind der erste und der letzte Zeitpunkt des Auftretens der Zunahme
im Gesamiwert in Jahren nach Ende der Bestrahlung. Der maximale Zuwachsfaktor in
Spalte vier ist der Quotient aus der jeweiligen GréBe mit den sequentiellen Reaktionen
durch die GréBe ohne die sequentiellen Reaktionen. Es handelt sich alsoc nur um eine
relative Angabe, die sich auf die GesamtgréBe und nicht auf das verursachende Radio-
isotop bezieht. Das Radioisotop ist in Spalte funf eingetragen. Sind zwei Isotope durch
einen Schragstrich getrennt, so handelt es sich um eine Zerfallskette, bei der das zuerst
angegebene Isotop den Zeitraum des Auftretens des Effektes bestimmt, weil es langle-
biger ist, wahrend das zweite Isotop der eigentliche Verursacher des Effekies ist. In der
letzten Spalte ‘Entstehung’ schlieBlich wurden die wichtigsten Produktionsprozesse fur
das Radioisotop zusammengestellt, sofern sie eine sequentielle Reaktion enthalten.
Nicht angegeben werden die Produktionsreaktionen fir die geladenen Teilchen. Die
Prozentzahlen geben an wie stark der jeweilige Prozess an der Bildung des betreffenden
Radioisotops beteiligt ist. Der Eintrag ‘lange Reaktionsketten’ in dieser Spalte bedeutet,
daB das Radioisotop Uber sehr viele und lange Wege produziert werden kann, von denen
jedoch keiner besonders dominant ist. Deshalb wurde auf die explizite Angabe verzichtet.
Ein Beispiel soll die gegebenen Erkldarungen verdeutlichen.

In der Tabelle fur die y-Dosisrate finden sich folgende Eintrage:
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y-Dosisrate

= Zeitraum maxima-

o des ler Radio-

5 z Auftretens | Zuwachs- isotop Entstehung

L (Jahre) faktor

Pt| 78] 10%-3*10° 4,4 * 10 | 22Pb/22T| | 198Pt(n, y)"9mPt(|T)ePt(S-)"SAu(f-)

199Hg(e,n)22Pb 70,3 %

198Pt(n, y)9PH(A-) S Au(B-)*Hg(x,n)
22Pp 8,0 %

9pt(n, y)7Pt(B-)" ¥ Au(n, p)**Au(n, y)
1997 u(f-)"®Hg(e, n)22Pb 5,9 %

Tabelle 4. Beispiel zu den Ergebnistabellen

Dabei ist Pt das chemische Zeichen fiir Platin, das die Ordnungszah! 78 besitzt. Zwischen
10 000 Jahren und 300 000 Jahren nach Ende der Bestrahlung tritt durch die Bertcksich-
tigung der sequentiellen Reaktionen eine Zunahme der Gesamtdosisrate des bestrahlten
Platins auf. Sie vergréBert sich maximal auf das 44 000-fache der Gesamtdosisrate ohne
Beriicksichtigung der sequentielien Reaktionen. Verursacht wird der Effekt durch eine
héhere Produktion von #2Pb, das eine Halbwertszeit von 52 602 Jahren hat. Es zerféllt
allein Uber Elektroneneinfang ohne Aussendung von y-Quanten in ¢TI, das seinerseits
tber Elektroneneinfang mit einer Halbwertszeit von 12,23 Tagen in stabiles 22Hg zerfallt.
Dabei werden y-Quanten freigesetzt, die die Zunahme der y-Dosisrate bewirken. Die Zu-
nahme der Produktion von #22Pb ist wesentlich groBer als die Zunahme der Gesamtdo-
sisrate. Sie wéchst von 1,43 * 108 22Pp Kernen um rund das 145 000-fache auf 2,07 * 10"
#2pp Kernen. In der letzten Spalte sind die wichtigsten Produktionspfade angegeben.
Zwischen den Isotopen ist die Art des Ubergangs bezeichnet, entweder eine Kernreak-
tion oder ein radioaktiver Zerfall. Dabei steht §- fur einen f--Zerfall, p* fur einen Elektro-
neneinfang und/oder f+Zerfall und IT fir einen isomeren Ubergang.

4.1.1 Aktivitat

Die Aktivitat ist die am wenigsten empfindliche GréBe. AuBerdem ist sie allein wenig
aussagekriftig, da der Zerfall eines radioaktiven Kerns noch keine Aussage uber die
“Wirkung des Zerfalls auf die Umgebung zuldBt. So hat der Zerfall von *Mn nur wenig
Auswirkungen, da das Isotop %Mn uber einen Elektroneneinfang zerféllt, sodaB keine
y-Quanten ausgestrahlt werden. Nur eine schwache Réntgenstrahlung von maximal 6 keV
wird freigesetzt. Ganz anders der Zerfall von #Al. Es zerféllt unter Aussendung eines
Positrons (f+-Zerfall), das dann zusammen mit einem Elektron zu zwei y-Quanten von je
511 keV zerstrahlt. Dariberhinaus ist der Zerfall mit weiterer hochenergetischer
y-Strahlung verbunden. Die Aktivitédt gibt deshalb nur einen ersten Hinweis auf Verénde-
rungen.

Bei der Aktivitat zeigen 15 Elemente eine Zunahme von mehr als 10 %. Bei den sieben
Elementen Li, Na, Mg, V, Cr, Y und Au macht der Zuwachs mehr als eine GroBenordnung
aus. Er ist am gréBten bei Vanadin (190 000-fache Aktivitat), Natrium (67 000-fache Akti-
vitdt) und Gold (32 000-fache Aktivitét).
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Aktivitat

= Zeitraum maxima-
Q des ler Radio-
E z Auftretens | Zuwachs- isotop Entstehung
w (Jahre) faktor
Li| 3| 1000-10¢ nur (x,n) “Be "Li(ee,n)*B(n,p)"*Be 99,6 %
B | 5| 500-3000 1,2 “C "B(e,n)™*N(n,p)“C 99,9 %
Naj 11 104 - 108 6,7 * 104 BA| #Na(er,n)?®Al 99,9 %
Mg| 12 104 - 108 29 BA| “Mg(p,n)®Al 95,9 %
vV |23 500 - 108 1,9 * 108 SMn 0V(oe,n)®*Mn 1,0 %
$V(n,2n)*V(e,n)*Mn 31,2 %
SV(n, y)2V(B-)**Cr(d,n)*Mn 23,4 %
51V(oe,n)*Mn(n,2n)*Mn 34,1 %
Cr| 24 500 - 10¢ 89 Mn %Cr(p,n)*Mn 88,5 %
' 2Cr(n, y)®Cr(p,n)*Mn 1,3 %
%2Cr(d,n)*Mn 7,2 %
Y | 39| 500 -3 000 970 *'Nb #Y(n,2n)%Y(a,n)*'Nb 8,7 %
8Y(n, y)*Y(F-)*Zr(d,n)*'Nb 5,8 %
8Y(n, y)*orY(IT)*Y(F~)®Zr(d,n)*'Nb
1,6 %
Y (o,n)*Nb(n,2n)**Nb 49,3 %
Y (er,n)**Nb(n,2n)*"Nb(IT)*'Nb 33,0 %
10 17 *“*Mo 8Y(n, )oY (IT)®Y(F-)*°Zr(x,n)*Mo 21,5
%
#Y(n, y)*Y(-)*Zr(e,n)*Mo 76,8 %
3*10¢ 4,3 “Nb %Y (o, n)2Nb(n, y)*Nb(n, y)*Nb 23,3 %
8Y (o, n)®2Nb(n, ¥)®Nb(n, y)*"Nb(IT)*Nb
51,9 % #Y(a,n)*®Nb(n, y)*™Nb(n, y)*Nb
7,1 %
8Y(a,n)2Nb(n, y)*™Nb(n, y)*"Nb(IT)*Nb
15,8 %
108 - 108 5,0 2Nb #Y(e,n)*Nb 98,5 %
Sm 62 3 000 1,2 188mH o lange Reaktionsketten
Eu| 63 3 000 1.1 %mHo lange Reaktionsketten
Tbi 65| 3*105- 108 1,1 78 4 lange Reaktionsketten
Ho| 67| 3*10°- 108 1,1 78 u lange Reaktionsketten
Re| 75 5-50 1,1 %pt lange Reaktionsketten
Pt 78 104 - 10° 3,2 202Ppy/202T| | 198Pt(, y)1mPL(IT)'ePt(f-)"**Au(f-)

19Hg(a,n)?2Pb 70,3 %

193Pt(n’ y)199pt(ﬂ—)199Au(ﬂ-—)199Hg(a,n)
=pp 8,0 %

195Pt(n, y)197Pt(ﬂ~)197Au(n’ y)198Au(n, y)
AU (B-)5Hg(o,n)2Pb 5,9 %
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Aktivitat

= Zeitraum maxima-

Q des ler Radio-

5 z Auftretens | Zuwachs- isotop Entstehung

w (Jahre) faktor

Aul 79| 10%-3"10° 3,2*10* 2zpp/202T| | 197Au(n, y)'SAu(n, y)'* Au(f-)**Hg(a,n)
202Ph 54,8 %
WAu(n, y)'*Au(F)**Hg(n, y)*Hg(x,n)
202Ph 29.9 %
wAu(n, ) Au(B-Y*Hg(n, 7= Hg(IT)
%Hg(n, y)**Pb 10,2 %

Hg| 80 104 1,1 202phy/202T) | 198Hg(n, )**Hg(a,n)??Pb 2,2 %
193Hg(e,n)?%2Pb 18,6 %

Tabelle 5. Ergebnisse der Aktivierungsrechnungen fiir die Aktivitat

41.2 Nachzerfallswarme

Die bei einem radicaktiven Zerfall freigesetzte Energie, ob in Form von Teilchen- oder
elektromagnetischer Strahlung oder als RickstoBenergie des Kerns, wird letztlich in
Wirme umgewandelt. Diese Nachzerfallswdrme kann, wenn sie nicht abgefithrt wird,
Schidden am Material verursachen. Deshalb muB bei radioaktivem Material auf ausrei-
chende Kihilung geachtet werden. So muB die erste Wand eines Fusionsreaktors auch
nach Beendigung des Fusionsprozesses weitergekihlt werden und bei der Lagerung von
radioaktivem Material darf nicht zuviel und nicht zu dicht gepackt werden. Die gréBten
Energiemengen entstehen bei a-Zerfallen. Erschwerend kommt hinzu, daB die Energie
wegen der geringen Reichweite der a-Teilchen in einem sehr kleinen Volumen abgege-
ben wird. a-Zerfélle spielen jedoch nur bei der Aktivierung sehr weniger Eilemente eine
Rolle (v.a. Seltene Erden). Wichtigste Quelle fur die Nachzerfallswarme der meisten Ele-
mente sind die f-Zerfdlle, wahrend die y-Strahlung meist einen kleineren Beitrag liefert.

Die Tabelle enthdlt Eintrdge fir 16 Elemente, von denen die sieben Elemente Li, Na, Mg,
V, Cr, Y und Au Zuwichse von mehr als einer GroBenordnung zeigen. Der Effekt ist am
groBten fur die Elemente Natrium (820 000-fache Nachwidrme), Gold (600 000-fache
Nachwéarme) und Vanadin (25 000-fache Nachwéarme).

Nachzerfallswarme

= Zeitraum maxima-

% z Auf?r:e ns | Zu vE::hs- Fizsaoc‘jui)o;; Entstehung

w (Jahre) faktor

Li| 8| 1000-10° nur (x,n) “Be ’Li(a,n)"*B(n,p)"Be 99,6 %

F{ 9] 0003-02 1,1 “Na 9F(a,n)®Na 99,9 %

Ne| 10| 0,001 -10 2,3 ”Na 2Ne(n,d)"*F(a,n)?Na 1,3 %
2Ne(p,n)*Na 89.3 %

Na| 11 200 - 10¢ 8,2 * 10° ZAl 2Na(a,n)®Al 99,9 %

Mgl 12| 200 -10° 29 2Al 2Mg(p,n)*Al 95,9 %
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Nachzerfallswarme

Element

Zeitraum
des
Auftretens
(Jahre)

maxima-
ler
Zuwachs-
faktor

Radio-
isotop

Entstehung

<

23

1 000 ~ 108

2,56 104

53M n

BY(a,n)*Mn 1,0 %
$V(n,2n)*V(e;,n)*Mn 31,2 %

$V(n, y)®V(-)*Cr(d,n)*Mn 23,4 %
V(e,n)*Mn(n,2n)*Mn 34,1 %

Cr

24

500 - 108

89

53M n

%Cr(p,n)*Mn 88,5 %
22Cr(n, y)*Cr(p,n)*Mn 1,3 %
%2Cr(d,n)*Mn 7,2 %

39

500 - 1 000

3 000 - 10°

105 - 108

1000

470

160

"Nb

“Nb

QZNb

®Y(n,2n)*#Y(a,n)*'Nb 8,7 %

®8Y(n, y)0Y(F-)*Zr(d,n)*'Nb 5,8 %
#Y(n, y)0mY(IT)2Y(B-)%Zr(d,n)*Nb

1,6 %

#Y(a,n)2Nb(n,2n)*'Nb 49,3 %

Y (a,n)®2Nb(n,2n)**"Nb(IT)*Nb 33,0 %
#Y(a,n)=Nb(n, y)*Nb(n, y)*Nb 23,3 %
Y (a,n)=Nb(n, 7)*Nb(n, 7)*"Nb(IT)*Nb
51,9 %

Y (er,n)®2Nb(n, ¥)*"Nb(n, y)*Nb 7,1 %
Y (a,n)Nb(n, 1) Nb(n, 7)*"Nb(IT)*Nb
15,8 %

#Y(a,n)*2Nb 98,5 %

Nd

60

3 000

1,1

166mHo

lange Reaktionsketten

Sm

62

3 000

1,2

168mHO

lange Reaktionsketten

Eu

63

3 000

1,1

166mHO

lange Reaktionsketten

Ho

67

3*10° - 108

1,1

17SLu

lange Reaktionsketten

Pt

78

10¢ - 3*10¢

1,2

202 Pb/202T|

198Pt(n, .y)199mPt(IT)199Pt('B—)199Au(B—)
1Hg(o,n)22Pb 70,3 %

198Pt(n, y)199Pt(ﬂ—)199Au(ﬂ-)ﬁSHg(a,n)
22Ph 8,0 %

P, y)PH(B-)Au(n, y)"*Au(n, y)
AU(B-) % Hg (o, n)22Pb 5,9 Y%

Au

79

104 - 3*10°

6,0 * 10°

202Pb/202T|

197Au(n’ 'y)198Au(n, y)199Au(ﬂ—)199Hg(a’n)
Pl 54,8 %

Au(n, y)'**Au(B-)"*Hg(n, y)**Hg(e,n)
202Pp 29,9 %

197Au(n, )))198Au(ﬁ—)198Hg(n’ y)199mHg(|T)
mHg(n, y)2Pb 10,2 %

Hg

80

104 - 10°

1,3

202Pb/202T|

BHg(n, y)™*Hg(e,n)*2Pb 2,2 %
®Hg(o,n)?2Pb 18,6 %
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Nachzerfallswidrme

= Zeitraum maxima-

Q des ler Radio-

gEg z Auftretens | Zuwachs- isotop Entstehung

i (Jahre) faktor

T ] 81 100 - 200 1,5 27 Bj 23T|(n, p)™Tl(e;,n)*"Bi 40,5 %
203T|(n, »y)?OATI(ﬂ—)ZMPb(a,n)207po(ﬁ+) 207Bi
8,2 %

25T)(n,2n)2¢T (e, n)27Bi 29,4 %
25T|(n,2n)24T1(8-)2*Pb(ct, n2"Po(5+)
27Bj 4,4 %

25T | (o, n)2Bi(n,2n)27Bi 17,3 %

Tabelle 6. Ergebnisse der Aktivierungsrechnungen fiir die Nachzerfallswarme

4.1.3 vy-Dosisrate

Wie schon der Umfang der folgenden Tabelle zeigt, reagiert die y-Dosisrate am empfind-
lichsten auf die Einfuhrung der sequentiellen Reaktionen geladener Teilchen. Das erklart
sich haufig daraus, daB die sequentiellen Reaktionen vermehrt zu Kernen fihren, die
Uber die Aussendung von Positronen zerfallen. Damit ist dann immer auch die Entste-
hung von Annihilationsstrahlung verbunden, die schnell einen wesentlichen Beitrag zur
Dosisrate liefern kann. Wichtige Ausnahmen sind nur "Be bei der Aktivierung von Li-
thium, ®Co bei der Aktivierung von Mangan, und #Nb bei der Aktivierung von Yttrium. Im
Falle von Lithium bilden die sequentiellen Reaktionen die einzige Moglichkeit tberhaupt
das Isotop “Be zu produzieren, und bei Mangan und Yttrium wird der Produktionspfad fur
die jeweiligen Isotope erheblich verkirzt. Insgesamt enthélt die Tabelle Eintrage fur 28
Elemente. Davon zeigen die folgenden 16 Elemente einen Zuwachs von mehr als einer
GréBenordnung: Li, N, O, F, Ne, Na, Mg, V, Mn, As, Y, Xe, Cs, Pt, Au und TI. Er ist am
groBten fur die Elemente Fluor (1,8 * 10" -fache Dosisrate), Natrium (1,5 * 10® -fache Do-
sisrate) und Gold (1 300 000-fache Dosisrate).

y-Dosisrate

= Zeitraum maxima-

Q des ler Radio-

5 z Auftretens | Zuwachs- isotop Entstehung

w (Jahre) faktor

Li| 3| 0,001-108 nur (x,n) “Be “Li{a,n)"*B(n,p)"Be 99,6 %

N | 7| 0,001-0,003 5500 18F “N(n, y)®N(a,n)"F 5,5 %
®N(a,n)"®F 94,4 %

O | 8 | 0,001 -0,003 41 BF 8O(t,n)"*F 34,4 %

0(n,d)*"N(e,n)"*F 11,3 %
70(d,n)"®F 15,6 %

#0(p,n)*F 35,0 %
1#B0(n,2n)70(d,n)*F 1,1 %

0,003 - 5 1,4 2Na | #O(n, y)*O(B-)*F(c,n)%2Na 85,0 %
80(d,n)"*F(a,n)?Na 5,0 %
80(o,n)*'Ne(d,n)?Na 9,9 %
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y-Dosisrate
= Zeitraum maxima-
e des ler Radio-
Q_E) z Auftretens | Zuwachs- isotop Entstehung
w (Jahre) faktor
F|] 9| 0,003-100 1,8 * 10M ZNa F(a,n)?Na 99,9 %
Ne| 10| 0,001 - 50 11 2Na | ®Ne(n,d)*F(e,n)2Na 1,3 %
2Ne(p,n)®?Na 89.3 %
50 - 108 14 BA| 2Ne(n, y)3Ne(f-)2Na(o,n)*Al 99,6 %
Na| 11 100 - 108 1,56 * 108 BA| #Na(e,n)®Al 99,9 %
Mgl 12 50 - 108 29 BA| #Mg(p,n)*Al 95,9 %
vV |23 0,5-10 1800 ¥Mn $V(e,n)*Mn 99,5 %
Cr| 24 2-10 1,1 “Mn 8Cr(n, y)*Cr(p,n)*Mn 1,0 %
$Cr(p,n)®*Mn(n, y)*Mn 3,4 %
%Cr(p,n)*Mn 6,9 %
Mn| 25| 50 - 100 16 ®Co %Mn(o,n)*Co(n, y)*Co(n, y)®Co
41,5 %
$SMn(c,n)Co(n, y)*Co(n, y)**"Co(IT)
®Co 50,6 %
200 - 10° 1,5 ®Fe/%Co | ®Mn(a,n)*®Co(B-)*Fe(n, y)*Fe(n, y)*Fe
6,3 %
$Mn(a,n)%®Co(n, y)*Co(n, y)**Co(n,p)
®Fe 12,6 %
$Mn(a,n)®Co(n, y)*Co(n, y)*"Co(IT)
%Co(n,p)*Fe 15,4 %
As| 33| 20-10° 19 sKr BAs(n, y)*As(B-)*Se(n, »)7Se(n, y)
%Se(o,n)F'Kr 6,9 %
BAs(n, y)eAs(8-)eSe(n, y)™Se(IT)
7Se(n, y)®Se(a,n)*'Kr 13,5 %
sAs(n, y)®As(f-)®Se(n, y)"Se(a,n)
WKr(n, y)P'Kr 7,4 %
As(n, y)*As(f-)eSe(n, y)7Se(a,n)
8Kr(n, y)Kr(IT)*'Kr 2,4 %
5As(n, y)eAs(f-)Se(n, y)"™Se(IT)
7Se(o,n)PKr(n, y)¥'Kr 14,5 %
5As(n, y)5As(B-)¢Se(n, y)"™Se(IT)
77Se(a,n)®Kr(n, y)#"Kr(IT)*'Kr 4,6 %
Y | 39| 500 - 3*10¢ 8800 “Nb Y (a,n)2Nb(n, y)*Nb(n, »)*Nb 23,3 %
Y (0, n)2Nb(n, y)=Nb(n, y)*"Nb(IT)*Nb
51,9 %
Y (o, n)®Nb(n, 7)*"Nb(n, y)*Nb 7,1 %
Y (a,n)2Nb(n, y)*"Nb(n, y)*"Nb(IT)*Nb
15,8 %
3*10% - 108 4,6 * 10 2Nb 8Y(or,n)**Nb 98,5 %
Zr| 40| 3*10°- 108 6,6 2Nb “Zr(n, )%Zr(p,n)Nb 1,0 %
#Zr(p,n)*Nb(n, y)*Nb 1,1 %
%2Zr(p,n)”Nb 96,2 %
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y-Dosisrate

= Zeitraum maxima-
Q des ler Radio-
E z Auftretens | Zuwachs- isotop Entstehung
L (Jahre) faktor
Rh| 45 100 - 500 1,1 18mAg R h(n, y)'“Rh($~)"“Pd(a,n)"’Cd(f-)
1°7Ag(n, y)1°8"‘Ag 4,7 %
1R h(n, y)'“"Rh(IT)'™Rh(f-)"*Pd(a,n)
"”Cd(ﬂ‘)WAg(n, -y)108mAg 4,7 %
Xe| 541 3000 - 10¢ 24 8] g 13X e(n,2n)®3Xe(f-)¥Cs(n, y)'*Cs(a,n)
WL a(n, y)'*La 1,4 %
1Xe(n,2n)®mXe(1T)"Xe(f-)"*Cs(n, y)
4Cs(a,n)¥La(n, y)*La 1,1 %
13Xe(n,2n)"®Xe(f-)*Cs(n, y)'*Cs(n, y)
1BCs(e,n)"*La 1,0 %
1#Xe(n, y)135Xe([>’—)135Cs(a,n)‘”La
3,9 %
1BXe(n, y)¥mXe(IT)*Xe(f-)*Cs(a,n)
% a 3,0 %
38X e(n,2n)"5Xe(f-)®Cs(a,n)™*La
25,7 %
138X e(n,2n)smXe(1T)%Xe(-)"*Cs(a,n)
8 a 24,9 %
13X e(a,n)*Ba(f-)**La(n,2n)'*La
26,7 %
Cs| 55| 1000 - 108 1500 8L a 18Cs(n, y)#mCs(IT)*Cs(a,n)*La(n, y)
%8 a 6,3 %
#Cs(n, y)#mCs(IT)™Cs(n, y)*Cs(a,n)
8 a 4,9 %
BCs(n, y)*Cs(a,n)¥La(n, y)"*La
41,9 %
WCs(n, y)*Cs(n, y)¥mCs(IT)"*Cs(a,n)
B8La 1,2 %
WCs(n, y)*Cs(n, y)*Cs(a,n)*La
32,9 %
%Cs(n, .y)mcs(ﬂ-)mBa(a,n)137ce('g+)
%L a(n, v)'*La 10,2 %
Pr| 59 10 - 50 1,7 “5Pm “Pr(a,n)"“Pm(n, y)*Pm(n, y)**Pm
94,3 %
"4‘-Pr(n, y)142pr(lg~)14sz(a’n)1453m(/3+)
“Pm(n, y)*Pm 1,8 %
WPr(n, )4 Pr(IT)“Pr(f-)“?Nd(a,n)
wSm(f+)Pm(n, y)**Pm 1,8 %
20 - 50 1,9 BEY lange Reaktionsketten
Nd} 60| 500 -1 000 1,1 18Th lange Reaktionsketten
3 000 - 104 1,3 18mHo lange Reaktionsketten
Sm 62| 3 000 - 3*10* 1,2 188mHo lange Reaktionsketten
Eu| 63| 3000 - 3*10¢ 1,2 wmHo lange Reaktionsketten
10° 1,3 ®Hp lange Reaktionsketten
3*10° - 108 1,8 78Ly lange Reaktionsketten
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y-Dosisrate

= Zeitraum maxima-

@ des ler Radio-

E z Auftretens | Zuwachs- isotop Entstehung

w (Jahre) faktor

Gd| 64| 3*10° - 10° 1,3 78y lange Reaktionsketten

Tb{ 65| 3*10° - 10° 1,3 8y lange Reaktionsketten

Dy| 66| 3*10°- 10° 1,1 )y lange Reaktionsketten

Ho| 67| 3*10°- 108 1,1 78y lange Reaktionsketten

Pt} 78] 10*-3*10° 4,4 * 10¢ 202ppy/202T| | 198Pt( |, p)1smP([T)98P(f-)" 9 Au(f-)
19Hg(a,n)?2Pb 70,3 %
198Pt(n’ :y)'ISBPt-(ﬂ—)'IBBAu(ﬂ—)199Hg(a’n)
22ph 8,0 %
P, ) ’Pt(B-)'Au(n, y)**Au(n, y)
1AU(f-)"*Hg(a,n)?2Pb 5,9 %

Aul 79| 10¢- 3"10° 1,3 % 108 22pp/202T) | 87 Au(n, y)"®Au(n, y)"*Au(f-)***Hg(x,n)
22ph 54,8 %
197AU(n, V)198AU(B_)198HQ(H, y)’”Hg(oc,n)
22ph 29,9 %
197Au(n’ y)198Au(ﬂ—)198Hg(n, y)199mHg(IT)
Hg(n, y*?Pb 10,2 %

Hg| 80 10 - 10° 1,3 202ppy/202T| | 188Hg(n, y)™°Hg(ee,n)®*Pb 2,2 %
9Hg(o,n)®2Pb 18,6 %

TH| 81 5-200 17 7B 23T|(n, y)2Tl(a,n)27Bi 40,5 %
203T|(n’ y)ZMTI(ﬁ—)ZOde(a,n)207po(ﬂ+) ZOTBi
6,2 %
25T |(n,2n)2Tl(e,n)27Bi 29,4 %
25T (n,2n)24TI{f-)2Pb(a,n)2?Po( )
278 4,4 %
25T (o, n)2%8Bi(n,2n)?Bi 17,3 %

3108 1,1 WBj 25T (o, n)?Bi 99,5 %
Tabelle 7. Ergebnisse der Aktivierungsrechnungen fiir die y-Dosisrate
41.4 Inkorporations- und Inhalationsdosis

Inkorporations- und Inhalationsdosis vermitteln einen Eindruck welche Wirkung radioak-
tives Material bei der Aufnahme in den Korper hat. Hierzu missen neben der
y-Strahlung auch die a- und f-Strahiung bericksichtigt werden, die bei der y-Dosisrate
wegen ihrer geringen Reichweite nicht beachtet werden. Die y-Dosisrate beschreibt eher
den Effekt einer duBerlichen Kontamination. Die beiden folgenden Tabellen enthalten
Eintrage fur jeweils 13 Elemente. Fir beide GréBen zeigen die sieben Elemente Li, Na,
Mg, V, Cr, Y und Au Zuwidchse von mehr als einer GréBenordnung. Die Spitzenreiter sind
fur die Inkorporationsdosis: Natrium (130 000-fache Dosis), Gold (84 000-fache Dosis) und
Vanadin (10 000-fache Dosis), und fur die Inhalationsdosis: Gold (82 000-fache Dosis),
Vanadin (47 000-fache Dosis) und Natrium (15 000-fache Dosis).
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Inkorporationsdosis

Element

Zeitraum
des
Auftretens
(Jahre)

maxima-
ler
Zuwachs-
faktor

Radio-
isotop

Entstehung

1 000 - 108

nur (x,n)

1OBe

Li(er,n)"B(n,p)*Be 99,6 %

10

0,001 - 56

1,6

22Na

2Ne(n,d)"F(a,n)*?Na 1,3 %
2Ne(p,n)?Na 89.3 %

Na

11

200 - 108

1,3 10°

26Al

3Na(o,n)#Al 99,9 %

Mg

12

200 - 10¢

29

26A|

#Mg(p,n)*Al 95,9 %

23

3 000 - 108

1,0 * 10

=Mn

V(o,n)Mn 1,0 %
$V(n,2n)®V(a,n)*Mn 31,2 %

S1V(n, 7)"V(B-)=Cr(d,n)*Mn 23,4 %
$V(o,,n)*Mn(n,2n)*Mn 34,1 %

Cr

24

500 - 10°

89

53Mn

$Cr(p,n)*Mn 88,5 %
22Cr(n, y)®Cr(p,n)*Mn 1,3 %
2Cr(d,n)*Mn 7,2 %

39

1 000 - 3 000

3 000

3 000 - 3*10*

10° - 108

150

60

24

9,0

91Nb

93Mo

“Nb

SZNb

8Y(n,2n)®Y(e,,n)*'Nb 8,7 %

®Y(n, y)®¥Y(F-)*Zr(d,n)*Nb 5,8 %
8Y(n, y)*omY(IT)®Y(F-)*°Zr(d,n)*'Nb

1,6 %

8Y(o,n)*®2Nb(n,2n)*'Nb 49,3 %
89Y(at,n)®2Nb(n,2n)*"Nb(IT)*'Nb 33,0 %
8Y(n, y)*mY(IT)®Y(f-)*Zr{e,n)*Mo 21,5
%o

8Y(n, y)*Y(-)*Zr(a,n)*Mo 76,8 %
8Y(e,n)®2Nb(n, v)*Nb(n, y)*Nb 23,3 %
Y (o, n)2Nb(n, y)*Nb(n, y)*Nb(IT)*Nb
51,9 % #Y(o,n)*®Nb(n, y)*Nb(n, y)*Nb
7,1 %

8Y(or,n)®2Nb(n, p)*"Nb(n, v)*"Nb(IT)*Nb
15,8 %

8Y(or,n)*2Nb 98,5 %

Ho

67

3*105 - 108

1,1

176Lu

lange Reaktionsketten

Pt

78

104 - 10°

2,6

ZOZPb

198Pt(n, .y)199mpt(|T)199Pt(ﬁ—)199Au(B—)
1Hg(e,n)22Pb 70,3 %

198Pt(n, .y)199Pt(ﬁ—)199Au('B—)199Hg((x,n)
22ph 8,0 %

196Pt(n, ')))197Pt(,8_)197AU(n, ')))198Au(n, )))
9 Au(B-)*Hg(a,n)?2Pb 5,9 %

Au

79

104 - 108

8,4 10¢

202Pb

97 Au(n, y)*Au(n, y)'*Au(S-)*Hg(a,n)
22Ph 54,8 %

*Au(n, y)**AU(f~)**Hg(n, v)**Hg(o,n)
22Ph 29,9 %

WAu(n, y)*Au(S-)"Hg(n, y)*mHg(IT)
®Hg(n, y)*?Pb 10,2 %

Hg

80

10¢ - 10°

1,3

202Pb

18Hg(n, p)esHg(e,n)22Pb 2,2 %
155Hg(o,n)22Pb 18,6 %
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Inkorporationsdosis

= Zeitraum maxima-

@ des ler Radio-

5 z Auftretens | Zuwachs- isotop Entstehung

w (Jahre) faktor

Tl | 81 200 1,3 03P 205T|(n, y)25TI(f-)2*Pb(e.,n)?*Po 99,4 %

Pb] 82 50 ~ 500 2,0 WPg 26Ph(a,n?*Po 60,4 Y%
27Pp(n,2n)?Pb(e,n)2?*Po 1,6 %

Tabelle 8. Ergebnisse der Aktivierungrechnungen fiir die Inkorporationsdosis

inhalationsdosis

Element

Zeitraum
des
Auftretens
(Jahre)

maxima-
ler
Zuwachs-
faktor

Radio-
isotop

Entstehung

L

500 - 108

nur (x,n)

1OBe

7Li(0,n)®B(n,p)"*Be 99,6 %

0,001 -5

1,4

22Na

2Ne(n,d)*F(x,n)2Na 1,3 %
2Ne(p,n)®Na 89.3 %

Na

11

200 - 108

1,6 7104

26A|

3Na(e,n)BAl 99,9 %

Mg

12

100 - 108

29

28A|

®Mg(p,n)*Al 95,9 %

23

1 000 - 108

4,7 7104

53M n

(o, n)MN 1,0 %
SV/(n,2n)®V(o,n)*Mn 31,2 %

SV (n, y)%V(F-)*Cr(d,n)*Mn 23,4 %
$V(a,n)*Mn(n,2n)*Mn 34,1 %

Cr

24

10
500 - 10°

“Fe
53M n

2Cr(a,n)®Fe 90,5 %
%Cr(p,n)*Mn 88,5 %

2Cr(n, y)*Cr(p,n)*Mn 1,3 %
2Cr(d,n)*Mn 7,2 %

39

500 - 3 000

104

3*10*

10° - 108

260

26

13

5,8

91Nb

93M0

“Nb

2N b

#Y(n,2n)®Y(o,n)*'Nb 8,7 %

®Y(n, y)*Y(-)*Zr(d,n)*Nb 5,8 %
BY(n, y)®Y(IT)*Y(-)*Zr(d,n)*'Nb

1,6 %

%Y (a,n)2Nb(n,2n)*Nb 49,3 %

Y (o, n)®2Nb(n,2n)*"™Nb(IT)*'Nb 33,0 %
8Y(n, y)2nY(IT)Y(S-)*Zr(a,n)*Mo 21,5
% %Y(n, y)*°Y(5-)*Zr(«,n)*Mo 76,8 %
®Y(a,n)®Nb(n, y)*Nb(n, y)*Nb 23,3 %
Y (a,n)®2Nb(n, y)*Nb(n, y)*"Nb(IT)*Nb
51,9 % ®Y(x,n)®2Nb(n, y)*"Nb(n, y)*Nb
7,1 %

Y (a,n)®2Nb(n, y)*"Nb(n, y)*"Nb(IT)*Nb
15,8 %

%Y (,n)2Nb 98,5 %
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Inhalationsdosis
= Zeitraum maxima-
Q des ler Radio-
5 z Auftretens | Zuwachs- isotop Entstehung
w (Jahre) faktor
Pr| 89 10 - 20 1,2 Pm “Pr(o,n)*Pm(n, y)*Pm 95,5 %
141Pr(n’ »}))142P|—(B—)142Nd(a,n)1453 m(’B+)
“Pm 2,0 %
MPr(n, y)“mPr(IT)"“Pr(f-)"“*Nd(a,n)
WS m(f+)“Pm 2,0 %
148P ) Pr(o,n)"“Pm(n, y)*Pm(n, y)“Pm
94,3 %
141Pr(n, Y)szr(ﬁ—)Msz(OC,n)MsS m(ﬁ+)
“Pm(n, y)“Pm 1,8 %
WPr(n, y)“rPr(IT)“Pr($-)"“2Nd(e,n)
Sm(f+)*Pm(n, y)"*Pm 1,8 %
108 1,1 S m “Pr(n, y)*Pr(IT)“Pr($-)"“?Nd(«,n)
“Sm(n, y)Sm 41,8 %
“Pr(n, y)*mPr(1T)“Pr(f-)*Nd(n; y)
Nd(o,n)“Sm 2,6 %
Pr(n, y)*Pr(f-)“2Nd(c,n)*Sm(n, y)
“Sm 41,8 %
Pr(n, y)"“Pr(f-)**Nd(n, y)"**Nd(«,n)
“Sm 2,6 %
“Pr(a,n)*Pm(n, y)*Pm(n, y)**Pm(f-)
“Sm 9,0 %
Ho{ 67 3*10°- 10° 1,1 7Ly lange Reaktionsketten
Aul 79 10% - 10¢ 8,2 " 10* 2P WAuU(n, y)Au(n, y)"**Au(f-)"**Hg(a,n)
22ph 54,8 %
AuU(n, y)**Au(f)**Hg(n, y)"*Hg(e,n)
22ph 29,9 %
197Au(n, y)193Au(ﬁ‘)193Hg(n, y)199mHg(|T)
Hg(n, y)??Pb 10,2 %
Hgi 80 104 - 10° 1,3 22Ph ®Hg(n, y)"**Hg(o,n)?2Pb 2,2 %
99Hg(o,n)?2Pb 18,6 %
TI | 81 100 - 200 1,6 P 25T|(n, y)2TI(B-)2%Pb(o;,n)?*Po 99,4 %
Pb| 82 50 - 500 2,3 29Pg 25Ph(,n)?°Po 60,4 %
27Pb(n,2n)?Pb(a,n)?*Po 1,6 %
Tabelle 9. Ergebnisse der Aktivierungsrechnungen fiir die Inhalationsdosis

4.1.5 Vergleich der Einzelergebnisse

Um einen Uberblick zu gewinnen, wurden die Ergebnisse der vorhergehenden Abschnitte
in Tabelle 10 auf Seite 32 noch einmal zusammengefaBt. Dabei erkennt man; daB der
Effekt der sequentiellen Reaktionen geladener Teilchen an das Vorhandensein langlebi-
ger Radioisotope gekoppelt ist, die uber neutroneninduzierte Reaktionen nur schwer zu
erreichen sind. Dadurch werden die Uberlegungen zu Beginn des Kapitels 3 bestitigt.
Desweiteren kann man feststellen, daB die gréBten Anderungen im Zusammenhang mit
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(o,n)-Reaktionen auftreten, was sich dadurch erklart, daB die (x,n)-Reaktion in Konkurrenz
zu einer Reaktionskette aus mindestens drei (n,y)-Reaktionen und zwei f--Zerféllen steht.
Auch (p,n)-Reaktionen spielen in vielen Féllen eine wichtige Rolle. Der Effekt ist jedoch
meist kleiner, da die (p,n)-Reaktion mit Reaktionsketten aus mindestens einer
(n,y)-Reaktion, einem f~Zerfall und einer (n,2n)-Reaktion konkurriert. Reaktionen mit d,
t und He spielen nur in Ausnahmefillen eine Rolle, weil die Fliisse und die Energien
dieser Teilchen kleiner, die Schwellen der entsprechenden (x,n)-Reaktionen aber héher
sind, sodaB wesentlich geringere Reaktionsraten entstehen.

- 0
w [7) 74 7]
V] Q 'g 8 Q o 'g g
HEARIRIRIN 2| 8| E| 5| |3
I [72] < ] 1o 0
0 E| ®| a| 2| £ ol E|=w| 65| 2| &
E|l 2| 2| w| %8 EIZ| 2| 3| ®|S
LI 25 0| 5| % Llx| 5| el 5%
W< g8 Wi<|s| | 2|5
Z) > 5| < 2| =l 5| =
x| £ x| £
[~ o
- Isotop = Isotop
Li|+| +] +] +| +| "™Be Cs + 138) g
o u“C Pr o) o | “Pm
+ BF Nd o] o t®mHo
+ BF / 2Na Smo|o|o 188mH o
F o} 1 ZNa Eujojo|o wmHo (eLu D)
Ne of| +] o | o | #Na/#Al Gd o) 78 u
Naj 2 |1 ]2 |1 3] %Al Tb| o 0 8Ly
Mg + | + | + | + [ + | =Al Dy 0 eLu
V{11383 +]3]2]%Mn{*MnD) Holo| o] o| o | o] "lu
Crl+| +|o | +| +|*Mn (¥*MnD) Re| o 93Pt
Mn + %Co / ®¥Fe Ptifo|o| +|o0 202ph
As + #Kr Aul 3 12| 3 1 | #2Pb
Y| +| +] o] +]| +|*Nb(#NbD) Hgio o | o | o] o]l #®Pb
Zr o 2Nb Tl o| +| o | o |®Bi(®Pol)
Rh o] 18mAg Pb o| o | ®Po
Xe + 138l a

Tabelle 10. Ubersicht iber den Effekt der sequentiellen Reaktionen geladener
Teilchen: Die mit einem Kreis (0) gekennzeichneten Elemente haben einen
Zuwachs von mehr als 10 % in der betreffenden GroBe, die mit einem Plus-
zeichen (+) einen Zuwachs von mehr als einer GréBenordnung. Die Zahlen
1, 2 und 3 bezeichnen die Elemente mit dem groBten, zweitgréBten bezie-
hungsweise drittigroBten Effekt in der betreffenden GroBe. Die mit einem D
versehenen Isotope sind fiir den Effekt bei der y-Dosisrate verantwortlich, die
mit | fir den Effekt bei Inkorporations- und Inhalationsdosis.

Besonders hinzuweisen ist auf die leichten Elemente Wasserstoff, Helium, Lithium und
Beryllium. Die Ergebnisse fur diese Elemente sind noch mit besonders groBen Fehlern
behaftet, da hier noch wesentliche Eingabedaten fehlen. Eine Berechnung der fehlenden
Daten mit dem Programm ALICE ist aus prinzipiellen Griinden nicht moglich. ALICE be-
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ruht auf einem statistischen Kernmodell. Die leichten Kerne der vier Elemente kénnen
jedoch auf Grund der geringen Zahl von Kernteilchen (maximal 10) nicht mehr als stati-
stisches Ensemble angesehen werden. Gerade fir das Element Lithium ist eine Verbes-
serung der Ergebnisse dringend geboten, da Lithium als Tritiumbrutmaterial und even-
tuell als Kuhlmittel bei der Fusion eingesetzt werden wird. Trotz der noch unzureichen-
den Datenbasis zeigen sich bei Lithium bereits jetzt Effekte. Dabei wurden bisher zwei
mit Sicherheit wichtige Reaktionskanidle wegen der fehlenden Wirkungsquerschnitte
noch nicht berticksichtigt. Es handelt sich dabei um die (t,n)- und die (t,y)-Reaktionen an
Lithium. Die sequentiellen Reaktionen spielen fur Lithium deshalb eine so groBe Rolle,
weil schwerere Kerne nur auf diesem Wege gebildet werden kénnen. Besondere Be-
deutung kommt dabei der Bildung des langlebigen, radioaktiven Isotops "*Be zu, das al-
lein fur die y-Dosisrate verantwortlich ist, und das, obwohi beim Zerfall keine
y-Strahlung aus dem Kern austritt. Die entstehende y-Strahlung ist das Ergebnis der
Bremsstrahlung der Elektronen aus dem f--Zerfall.

Isotop Tio | Zerfall Isotop Ti | Zerfall
Be 1,6 * 10°a | B-, keine y’s 2Nb 36*107a | EC
“C 5730 a | f-, keine y’s 108mA g 127 a | EC,IT
8F 109,7 m | B~ | 1,35 * 10" a | EC, S~
ZNga 2,602a | p* 4P m 1,03 * 10 a | «
BA| 7,16 * 10°a | p+ 186mH o 1200 a | f-
S¥Mn 3,7 10%a | EC, keine y’s 78y 3,6 *10%a | -
“Mn 312,2d | EC 183pt 50 a | EC, keine v’'s
®Fe 10°a | - 2zph 3 10°a | EC, keine y's
80Co 5272 a | - 2027 | 12,23d | EC
8Kr 2,1*10°a | EC 7B 334a | EC
*Nb 680 a | EC WP 102a | o
Tabelle 11. Die wichtigsten radioaktiven Isotope; fiir den Effekt der sequentiellen Reaktio-

nen geladener Teilchen. Die Abkiirzung EC steht fiir Elektroneneinfang (electron
capture) und IT fir isomeren Ubergang (isomeric transition).

In Tabelle 11 sind die Halbwertszeiten (T,,,) und Zerfallskanéle fir die wichtigsten radio-
aktiven Isotope angegeben, die fir die sequentiellen Reaktionen eine Rolle spielen. Da
ein radioaktiver Zerfall normalerweise auch mit der Aussendung von y-Quanten aus dem
Kern verbunden ist, wurde dies nicht extra erwadhnt. Stattdessen wurden die Falle ge-
kennzeichnet, wo keine y-Quanten aus dem Kern austreten. An dieser Stelle sei auf einen
weiteren Datenmangel hingewiesen. Flr eine gréBere Anzahl von Produktkernen, die
durch die sequentiellen Reaktionen entstehen kénnen sind in der Zerfallsdatenbibliothek
EAF2DECAY1 keine Eintrage enthalten. Als wichtigstes Beispiel sei hier das Isotop Be
genannt, das allein Uber sequentielle Reaktionen geladener Teilchen gebildet werden
kann. Es wird uber die (p,n)-Reaktion aus 7Li gebildet und spielt fur die Anfangsaktivitat
und die anfangliche y-Dosisrate eine wichtige Rolle. Eine entsprechende Erweiterung
dieser Bibliothek erscheint deshalb notwendig.

In der Zusammenfassung in Tabelle 10 auf Seite 32 erkennt man, daB sich die gréBten
Effekte bei den Elementen Fluor (F), Natrium (Na), Vanadin (V) und Gold {(Au) zeigen. Von
diesen vier Elementen ist Vanadin von besonderem Interesse, weil es als Legierungs-
element fir Eisenbasislegierungen und als Basis fur Vanadinlegierungen eine wichtige
Rolle spielt. Vanadin und Chrom gehéren zu den wenigen Elementen, deren Radioaktivi-
tat sehr schnell abnimmt und auf ein sehr niedriges Niveau sinkt. Abbildung 8 auf Seite
34 zeigt den Vergleich zwischen den Rechenergebnissen chne und mit den sequentiellen
Reaktionen geladener Teilchen bei Vanadin fir die Aktivitat, die Nachzerfallswdrme und
die y-Dosisrate sowie die y-Dosisrate fiir das Element Fluor.
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Bei der Aktivitat und der Nachzerfallswdarme von Vanadin sieht man, daB die Zuwachs-
faktoren deshalb so gro8 sind, weil die Radioaktivit4t ohne die sequentiellen Reaktionen
auf einen extrem niedrigen Wert absinkt. Aber auch mit den sequentiellen Reaktionen
bleiben die Werte fur Vanadin noch sehr niedrig. Wichtiger erscheint, daB durch die ver-
mehrte Produktion von %Mn der Zeitpunkt flir das Unterschreiten des ‘Hands-on levels’
bei der y-Dosisrate fur Vanadin verschoben wird. Der ‘Hands-on level’ ist ein Kriterium
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Abbildung 8. Darstellung der Ergebnisse fiir Vanadin und Fluor: Die Abbildung zeigt den
Vergleich der Rechenergebnisse ohne und mit den sequentiellen Reaktionen
geladener Teilchen bei Vanadin flr die Aktivitat, die Nachzerfallswiarme und
die y-Dosisrate sowie die y-Dosisrate fiir das Element Fluor.
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um abzuschétzen, ab wann ein Hantieren mit dem betreffenden Material ohne Schutz-
maBnahmen wieder moglich ist. Der Wert fur dieses Kriterium ist 25 uSv/h. Das spétere
Unterschreiten des Hands-on levels bedeutet, daB das verstrahlte Material langer
zwischengelagert werden muB, bevor es wiederverwendet werden kann.

Fluor war fur diese Arbeit deshalb von besonderem Interesse, da es bei der y-Dosisrate
den gréBten Effekt zeigt (11 GréBenordnungen, vgl. Abbildung 8 auf Seite 34). Ein solch
groBer Effekt sollte experimentell relativ leicht nachweisbar sein. Deshalb wurde Fluor
als erstes Material fir die Aktivierungsexperimente ausgewahit. In Kapitel 5 wird gezeigt,
daB der Effekt tatsdchlich in der erwarteten GroBenordnung auftritt,

Ein weiterer Punkt, der fur die Materialkunde von Bedeutung ist, ist die Frage, ob sich
bei der Umwandlung der Elemente, den Transmutationen, ebenfalls Effekte durch die
EinfiGhrung der sequentiellen Reaktionen zeigen. Denn werden genltgend groBe Mengen
eines Elementes umgewandelt, so verandern sich die mechanischen, thermischen und
chemischen Eigenschaften des Materials. Unter den fur die Rechnungen gewahlten Be-
dingungen werden bei immerhin sieben Elementen, ndmlich in, Eu, Ho, Tm, Ta, Ir und
Au, mehr als 90 % des Materials in andere Elemente umgewandelt, weitere 21 Elemente
zeigen Umwandlungsraten zwischen 10 % und 90 %. Bei der Untersuchung dieses
Aspektes zeigt sich, daB zwar durch die sequentiellen Reaktionen mehr Isotope und zu-
sédtzliche Elemente produziert werden. Die Effekte liegen jedoch, anders als bei den
Transmutationen, die durch die Neutronen verursacht werden, alle unterhalb 1 appm,
zum Teil um viele GréBenordnungen darunter. Obwoh! diese Effekte fliir die Radiologie
der Materialien, wie oben gezeigt, deutliche Auswirkungen haben kénnen, sind sie doch
zu klein um fiir die mechanischen, thermischen und chemischen Materialeigenschaften
eine nennenswerte Rolle spieien zu kénnen.

Zusammenfassend sei noch einmal festgehalten, da 31 von 81 untersuchten Elementen
in wenigstens einer der finf GroBen Aktivitdt, Nachzerfallswarme, y-Dosisrate, Inkorpo-
rations- und Inhalationsdosis einen Zuwachs von mindestens 10 % aufweisen, davon 17
Elemente einen Zuwachs von mehr als einer GroBenordnung. Von diesen Elementen sind
Lithium, Fluor, Vanadin, Chrom und Mangan fir die Fusion moéglicherweise von Interes-
se. Dabei wird Lithium, rein oder in Verbindungen, als Brutmaterial fur Tritium benétigt,
Fluor vielleicht in Verbindung mit Lithium und Beryllium als KihlImittel und Brutmaterial
FLiBe, wobei Beryllium als Neutronenmultiplikator dient. Chrom und Mangan sind még-
liche Legierungselemente und Vanadin ist als Legierungsbasis flr neue Legierungen und
als Legierungselement in der Diskussion. Welche Bedeutung die Effekte in einem kon-
kreten Fall haben, hidngt jedoch von weiteren Faktoren ab wie der Reinheit des Materials,
der Art der Verunreinigungen und der Zusammensetzung der Legierungen. Sie sind aber
nicht von vorneherein zu vernachldssigen. Dies gilt besonders fiir das Element Lithium,
bei dem weitere Anstrengungen notwendig sind, um die Ergebnisse zu verbessern. Da
es als Brutmaterial verwendet wird, bedarf es zuverlédssiger Vorhersagen tber das Ver-
halten dieses Materials. Auf Vanadin wird im Zusammenhang mit Legierungen im néch-
sten Abschnitt noch einmal eingegangen. Darliberhinaus waren Fluor, Vanadin und
Chrom zusammen mit Eisen Gegenstand der Aktivierungsexperimente liber die in Kapitel
5 berichtet wird.

4.2 Bewertung von Strukturmaterialien unter radiologischen
Gesichtspunkten

Radiologische Gesichtspunkte spielen vor allem eine wichtige Rolle fur diejenigen Ma-
terialien, die fur den Bau von Komponenten mit einer hohen Belastung durch Neutro-
nenbestrahlung vorgesehen sind. Solche Komponenten sind neben anderen die erste
Wand des Reaktors und das dahinterliegende Blanket mit dem Tritiumbrutmaterial. Fir
die verschiedenen Strukturen in diesem Bereich sind eine ganze Anzahl von Werkstoffen
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in der Diskussion. Im folgenden wird versucht einen knappen Uberblick tber die ver-
schiedenen Werkstoffgruppen zu geben. Danach wird unter zwei speziellen Gesichts-
punkten auf die beiden Gruppen der ferritisch-martensitischen Stahle und der Vanadin-
basislegierungen eingegangen.

4.21 Uberblick iiber die verschiedenen Werkstoffgruppen

Bei der Bewertung und Auswahl von Werkstoffen fir die hochbelasteten Komponenten
eines Fusionsreaktors mussen viele Faktoren berucksichtigt werden: mechanische und
thermische Eigenschaften des Materials, seine Widerstandsfahigkeit gegen chemische
Angriffe wie zum Beispiel Korrosion, Erfahrung bei der Herstellung und im Umgang mit
dem Material, seine Kompatibilitdt mit anderen Werkstoffen, seine Umweltvertréglichkeit,
seine Wirtschaftlichkeit und seine radiologischen Eigenschaften. Um die zuletzt genann-
ten Eigenschaften zu bewerten, werden GroBen wie die Aktivitat, die Nachzerfallswarme,
die y-Dosisrate, die Inkorporations- und die Inhalationsdosis und die Transmutationsraten
herangezogen. Wichtig ist dabei auch deren zeitlicher Verlauf. Desweiteren muB berick-
sichtigt werden, wie sich das Material bei Kontakt mit Wasserstoff und Helium verhalt,
und wieviel von diesen Gasen durch die Neutronen produziert wird. Bei derart vielfaltigen
Anforderungen wird es kaum moglich sein, ein Material zu finden, daB alle Anforderun-
gen optimal erfilit. Stattdessen wird man abwigen milssen, welche Eigenschaften eines
Materials vorteilhaft sind, und ob die Nachteile des Materials in Kauf genommen werden
kénnen. Besonders aussagefdhig in Bezug auf die radiologischen Eigenschaften sind die
Nachzerfallswarme und die y-Dosisrate, weil sie die Wirkung der radiocaktiven Zerfille
beschreiben. Vergleicht man nun die nattrlich vorkommenden Elemente beziiglich dieser
beiden GroBen, stellt man fest, daB es nur wenige Elemente gibt, die den Anforderungen
wenigstens teilweise genligen. Zu diesen Anforderungen gehort, daB die y-Dosisrate
moglichst frih den "Hands-on Level” (25 uSv/h) unterschreitet und daB die anfangliche
y-Dosisrate nicht zu hoch ist. Ahnliche Anforderungen gelten auch fur die Nachzerfalls-
warme,
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Abbildung 8. Nachzerfallswarme und y-Dosisrate fiir einige wichtige Elemente
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In Abbildung 9 sind die Nachzerfallswédrme und die y-Dosisrate der wichtigsten Elemente
fur die Werkstoffauswahl dargestellt. Andere Elemente, die die radiologischen Kriterien
auch ganz oder teilweise erflllen, scheiden auf Grund ihrer mechanischen oder chemi-
schen Eigenschaften aus. Vier der sechs dargestellten Elemente kommen als Basisele-
mente fur die verschiedenen Werkstoffe in Frage. Dies sind Kohlenstoff (C), Titan (Ti),
Vanadin (V) und Eisen (Fe). Silizium (Si) erfullt die radiologischen Kriterien nur ungenu-
gend, wird aber in Verbindung mit Kohlenstoff zur Herstellung von Keramiken verwendet
(Siliziumkarbid SiC). Chrom besitzt zwar gute radiologische Eigenschaften, ist den bri-
gen Anforderungen jedoch nicht gewachsen. Es spielt aber eine wichtige Rolle als Le-
gierungselement. Fur die Rechnungen hier ebenso wie fur die Legierungen in den fol-
genden Abschnitten wurden wieder dieselben Parameter verwendet wie sie zu Beginn
des vierten Kapitels angegeben wurden. Als Neutronenspektrum wurde das Spektrum
der ersten Wand genommen mit einer Belastung von 5§ MW/m? wihrend einer Dauer von
2,5 Jahren. Die Rechnungen wurden jeweils fur ein Kilogramm des betreffenden Materi-
als ausgeflihrt.

4.2.1.1 Titanlegierungen

Titanlegierungen sind aus der Luft- und Raumfahrt wohl bekannt. In diesem Einsatzbe-
reich sind die Werkstoffe ebenfalls hohen Belastungen ausgesetzt. Wihrend reines Titan
wegen zu geringer Festigkeit keine Verwendung findet, halten die Legierungen hohen
thermischen und mechanischen Belastungen stand. Sie sind auBerdem sehr korrosions-
und oxidationsbestandig (letzteres bis etwa 600 °C). Die hohe Festigkeit der Legierungen,
ihr sehr gutes Streckgrenzenverhéltnis und ihre geringe Dichte machen sie zu attraktiven
Werkstoffen [47]. Auch die radiologischen Eigenschaften von reinem Titan sind vielver-
sprechend. Zwar sind die Nachzerfallswarme und die y-Dosisrate unmittelbar nach Ende
der Bestrahlung sehr hoch, fallen aber nach einigen Jahren zu sehr niedrigen Werten ab
{(vgl. Abbildung 10 auf Seite 38). So unterschreitet die y-Dosisrate nach rund 300 Jahren
den Hands-on Level, und féllt weiter ab, bis sie nach 10 000 Jahren den sehr niedrigen
Wert von 4,7 * 10-2 Sv/h erreicht. Die Nachzerfallswarme unterschreitet bereits nach rund
10 Jahren die Grenze fur niedrigaktiven Abfall (1 W/m®). Eine Eigenschaft allerdings, die
Titan in einem anderen Bereich sehr attraktiv macht, ist im Bereich der Fusion eher un-
erwinscht. Gemeint ist seine Fahigkeit Wasserstoff zu speichern. Dazu kommt noch, daB
durch die Neutronenbestrahlung groBe Mengen an Wasserstoff (ca. 4 000 appm) und He-
lium (ca. 1 000 appm) im Material gebildet werden. GroBe Mengen an Wasserstoff wirken
sich negativ auf die Eigenschafien vieler Werkstoffe aus, so auch auf Titanlegierungen.
Ein weiterer Schwachpunkt ist, daB Legierungselemente wie Aluminium (Al), Zinn (Sn)
und Zirkon (Zr) sehr schlechte radiologische Eigenschaften besitzen.

In Abbildung 10 auf Seite 38 sind die Nachzerfallswarme und die y-Dosisrate far drei
verschiedene Legierungen aufgefuhrt. Wahrend die hohen Anfangswerte von Isotopen
bestimmt werden, die durch das Titan selbst gebildet werden (#¥Sc, ¥Sc), werden die gu-
ten Langzeiteigenschaften des Titans von den schlechten Eigenschaften der Legierungs-
elemente Gberdeckt (fir die ersten beiden Legierungen %Al vom Aluminium, fur die dritte
Legierung ®Nb vom Zirkon). Der Ersatz von Aluminium durch Zirkon bringt dabei zwar
eine deutliche Verbesserung, aber zufriedenstellend ist das Ergebnis noch nicht. Als
letztes sei noch erwahnt, daB man bisher nur sehr wenig dar(iber weiB, ob und wie sich
die Eigenschaften von Titanlegierungen unter Bestrahlung dndern. Erste Untersuchungen
([48]) deuten auch hier auf Probleme hin. Auf Grund der Wasserstoffaffinitat und der
schlechten Eigenschaften der Legierungselemente scheiden Titanlegierungen wahr-
scheinlich als Strukturwerkstoffe fir die erste Wand und das Blanket aus. In anderen
Bereichen insbesondere dort wo nur wenig oder gar keine hochenergetischen Neutronen
(> 13 MeV) hingelangen, kénnen die TiAl-Legierungen an Attraktivitat gewinnen, da dort
kein #Al gebildet werden kann, denn die Schwelle der Reaktion ZAi(n,2n)*Al liegt eben
bei 13 MeV.
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Abbildung 10. Nachzerfallswidrme und y-Dosisrate fiir Titan und drei seiner Legierungen

4.2.1.2 Vanadinlegierungen

Erste Anstrengungen zur Entwicklung von Vanadiniegierungen wurden Mitte der 60er
Jdahre bis Anfang der 70er Jahre im Zusammmenhang mit der Entwicklung des schnellen
Briters unternommen. Dabei wurde eine Vielzah!l von verschiedenen Zusammensetzun-
gen unter verschiedenen Gesichtspunkten untersucht [49]. Dazu z#hlten auch Untersu-
chungen zum Verhalten unter Neutronenbestrahlung, die aber mit Neutronen aus Kern-
spaltungsreaktoren oder mit leichten lonen aus Beschleunigern durchgefuhrt wurden.
Die Ubertragung der Ergebnisse auf Fusionsbedingungen bereitet einige Probleme. Au-
Berdem sind die Ergebnisse flir eine Beurteilung unzureichend, was nicht zuletzt an der
Vielzahl der moglichen Legierungen liegt [50]. Die Entwicklung wurde damals vor allem
wegen schwerwiegender Korrosionsprobleme abgebrochen. Als Strukturmaterial fur ei-
nen Fusionsreaktor kamen Vanadinlegierungen ins Gesprach als erste Aktivierungs-
rechnungen zeigten, da8 Vanadin eine sehr niedrige Langzeitaktivitat besitzt. AuBerdem
deuteten die fritheren Untersuchnungen darauf hin, daB sich die Vanadinlegierungen als
Hochtemperaturwerkstoffe eignen. Dafur sprechen die hohe Warmeleitfahigkeit und die
hohe Zug- und Kriechfestigkeit bis 800 °C [50].

In Abbildung 11 auf Seite 39 sind die Nachzerfallswdrme und die y-Dosisrate fir Vanadin
und zwei seiner Legierungen dargestellt. Insbesondere die Legierung V-5Ti-6Cr zeigt
nach hohen Anfangswerten einen frihen Abfall zu sehr niedrigen Langzeitwerten dhnlich
wie bei reinem Vanadin. Im Gegensatz dazu werden die Langzeitwerte bei der Legierung
V-3Ti-1Si durch den einprozentigen Siliziumanteil bestimmt, der zur Bildung von #Al
fuhrt. Ahnlich wie bei Titan und seinen Legierungen treten auch bei Vanadin Probleme
auf, was das Verhalten gegeniber Wasserstoff angeht. Dariiberhinaus gibt es Korro-
sionsprobleme durch Kohlenstoff, Stickstoff und Sauerstoff [51]. Schon relativ geringfu-
gige Verunreinigungen dieser Elemente im Kihlmittel beispielsweise genlgen, um die
Festigkeit der Vanadinlegierungen drastisch zu verschlechtern. Deshalb wird der Einsatz
von Vanadinlegierungen davon abhangen, ob es méglich ist das Material durch dilinne
keramische Schichten aus zum Beispiel Aluminiumnitrid (AIN) zu schitzen. Ebenso wie
bei Titan ist das Verhalten von Vanadin unter Bestrahlung noch zu wenig untersucht. Bei
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zukidnftigen Untersuchungen mufB dabei ein besonderes Augenmerk auf dem Verhalten
bei Bestrahlungen bis zu hohen Dosen liegen, insbesondere was das Volumenschwellen
betrifft. Ein weiterer Nachteil ist, daB Vanadiniegierungen bisher in der Technik kaum
Verwendung fanden. Herstellungs- und Verarbeitungsmethoden kénnen zwar weitgehend
von anderen Werkstoffen wie Titan und Aluminium oder Eisen abgeleitet werden, milssen
aber doch erst noch getestet werden.
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Abbildung 11. Nachzerfallswidrme und y-Dosisrate fiir Vanadin und zwei seiner Legierungen

4.2.1.3 Stéhle

Von den hier genannten Materialien sind die Stdhle die vielfdltigste, bekannteste und am
besten untersuchte Gruppe von Werkstoffen. In der Diskussion befinden sich derzeit zwei
Untergruppen dieses Werkstoffes: die aus dem Kernkraftwerksbau bekannten austeniti-
schen Stidhle und die ferritisch-martensitischen Stidhle. Es war naheliegend mit einem
austenitschen Stahl (zum Beispiel AISI 316 L) zundchst auf einen Werkstoff zuriickzu-
greifen, der bereits in einem &hnlichen Umfeld eingesetzt wird namlich beim Bau von
Kernspaltungsreaktoren. Allerdings wuBte man von Anfang an, daB die Anforderungen
beim Bau eines Fusionsreaktors erheblich hoher sein wirden, sodaB nicht sicher war,
ob die austenitischen Stahle diese Anforderungen erfuilen wirden. Da aber die Entwick-
lung neuer Werkstoffe im allgemeinen sehr lange dauert - fur die Kernspaltungsreaktoren
etwa 20 Jahre - wurden erste Versuchsanlagen mit bekannten Materialien geplant und
gebaut. Dabei zeigte sich, daB die austenitischen Stahle nicht die geforderten Eigen-
schaften mitbringen, weil sie den héheren Temperaturen beim Betrieb eines Fusionsre-
aktors sowie der andersgearteten Neutronenstrahlung nicht standhalten. Die bei der Fu-
sion entstehenden Neutronen haben héhere Energien, was zu einer erheblich héheren
Heliumproduktion im Material fuhrt. Helium beeinfluBt die Keimbildung und tragt damit
wesentlich zur Hochtemperaturversprodung des Materials bei. Dartberhinaus beobachtet
man ein erhebliches Volumenschwellen durch die Bildung von Leerstellen. Die dadurch
entstehenden inneren Spannungen im Material fihren zu dessen Uberlastung. Da Eisen
als reines Material aber ebenfalls die Anforderungen an einen niedrigaktivierbaren
Werkstoff erfullt (vgl. Abbildung 12 auf Seite 40), suchte man nach anderen hochwarm-
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festen Stahlen. Einige ferritisch-martensitische Stidhle erfullen die mechanischen und
thermischen Anforderungen, vor allem die 9-12 % Chrom-Stihle mit der Werkstoffnum-
mer 1.4914 nach DIN 17007. Ein solcher Stahl ist Manet 1.

Wie Abbildung 12 zeigt, haben sowohl der austenitische Stahl AlS| 316 L als auch der
ferritisch-martensitische Stahl Manet |l sehr hohe Langzeitwerte fur die Nachzerfalls-
wéarme und die y-Dosisrate. Der Grund daflir sind ihr Gehalt an Niob und Molybdéan. Diese
Elemente dienen der Hartung des Materials sowie der Stabilitdt der KorngréBen [52]. Bei
dem Stahl OPTIFER | wurden Niob und Molybdan durch Tantal und Wolfram ersetzt, was
zu einer deutlichen Reduktion von y-Dosisrate und Nachzerfallswarme fuhrt, ohne die
anderen Eigenschaften zu verschlechtern. Optimal sind die Werte zwar noch immer nicht,
aber hier wie bei vielen anderen Eigenschaften zeigt sich, daB Stdhle zwar keine opti-
male Losung bieten, daB sie jedoch soweit optimiert werden kénnen, daB sie alle Anfor-
derungen wenigstens ausreichend erfullen. Deshalb scheinen insbesondere ferritisch-
martensitische Stahle gute Kandidaten fur einen KompromiB zu sein.
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Abbildung 12. Nachzerfallswidrme und y-Dosisrate fiir Eisen und drei seiner Legierungen

4.2.1.4 Keramiken

Keramik ist ein sehr alter und gleichzeitig neuer Werkstoff und das gleich in zweifacher
Hinsicht sowohl in seiner Zusammensetzung als auch in seiner Herstellung. Altbekannt
sind Keramiken auf der Basis von Tonerden d.h. Siliziumdioxid. Moderne Keramiken
werden jedoch aus einer Vielzahl von Stoffen hergestelit wie zum Beispiel Siliziumkarbid
(SiC) oder dinne Schutzschichten aus Aluminiumnitrid (AIN). Auch die Herstellungsver-
fahren haben sich zum Teil stark verdndert. Moderne Keramiken werden heute in vielen
Bereichen eingesetzt, wo sie meist hohen Temperaturen und/oder aggressiven chemi-
schen Substanzen ausgesetzt sind. Mit am bekanntsten ist ihr Einsatz in der Luft- und
Raumfahrtindustrie. Trotz des hohen Bekanntheitsgrades dieser Werkstoffklasse ist nur
sehr wenig dariber bekannt, ob und wie sich Keramikteile untereinander oder mit an-
deren Materialien verbinden lassen. Einheitliches Keramikmaterial hat den Nachteil, daB
es sehr sprode ist und die Festigkeit relativ groBen Schwankungen unterliegt. Um diese
Eigenschaften zu verbessern, wird das einheitliche Keramikmaterial mit Keramikfasern
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verstédrkt. Fur den Einsatz in einem Fusionsreaktor wird zur Zeit ein mit Siliziumkarbid-
fasern verstdrktes Siliziumkarbidverbundmaterial (SiC/SiC) favorisiert. Bei einer Ver-
wendung als Material fur die erste Wand besitzt es zusatzlich den Vorteil, daB die durch
das Plasma herausgeschlagenen Atome zu einem geringeren Energieverlust im Plasma
fuhren als bei schwereren Materialien. Wie bei den Titan- und Vanadinlegierungen ist
jedoch das Verhalten der faserverstarkten Verbundmaterialien unter Neutronenbestrah-
lung weitgehend unbekannt. Ein Problem kénnte die hohe Porositdt sein (10-15 Vol-%).
Bei neuem Material geht man davon aus, daB die Poren geschlossen sind. Sollten sich
die Poren aber unter der mechanischen, thermischen oder Strahlenbelastung o6ffnen,
wére ein Gasaustausch zwischen Plasma und Blanket moglich [53].
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Abbildung 13. Nachzerfallswidrme und y-Dosisrate fir Siliziumkarbid, OPTIFER | und eine
Vanadinlegierung

Das Aktivierungsverhalten von Siliziumkarbid ist zwiespaltig (vgl. Abbildung 13). Die
Anfangswerte direkt nach dem Abschalten sind fast so hoch wie die der Vanadinlegie-
rungen, klingen aber schneller ab, widhrend die Langzeitwerte durch das Silizium tber
sehr lange Zeit hoch sind. Ursache dafur ist die Bildung von #Al durch die beiden Reak-
tionsketten:

33 (n,np) ZAl (n,2n) #Al 64,1 %
S (n,d) ZAl (n,2n) Al 33,9 %

Wie schon bei den Titanlegierungen bemerkt, hat der zweite Reaktionsschritt eine
Schwelle von 13 MeV. Jedoch denkt man gerade bei den Keramiken an einen Einsatz als
Material ftir die erste Wand, also einen Bereich, wo ein erheblicher Anteil der Neutronen
eine hdhere Energie hat, AuBerdem werden groBe Mengen an Wasserstoff und Helium
durch die Bestrahlung erzeugt. Die Produktion von Tritium ist nur um einen Faktor 0,5
kleiner als bei Vanadin und die Heliumproduktion ist die hochste (mehr als eine Groé-
Benordnung) von allen hier behandelten Werkstoffen. Ein weiterer Nachteil ist, daB sich
die keramischen Werkstoffe im Gegensatz zu den metallischen Werkstoffen noch nicht
wiederverwenden lassen.
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4.2.2 Entwicklung neuer Legierungen

In den vorhergehenden Abschnitten wurden eine Reihe von Werkstoffen angesprochen.
Dabei wurde auch darauf hingewiesen, daB es sich bei vielen davon um neuentwickelte
Werkstoffe handelt. Wie kommt man nun zu neuen Materialien? Zwei Wege bieten sich
an, entweder indem man von einem bereits existierenden Material ausgeht und versucht
durch Substitution einzelner Bestandteile die Eigenschaften zu verbessern, oder indem
man ein geeignetes Grundmaterial wihlt und durch Hinzufligen einer moglichst geringen
Anzahl weiterer Komponenten die Materialeigenschaften optimiert. Beide Wege setzen
ein hohes MaB an Erfahrung im Umgang mit Werkstoffen voraus. Die beiden Verfahrens-
weisen sollen am Beispiel der Vanadinlegierungen und am Beispiel der ferritisch-mar-
tensitischen Stahle erldutert werden.

Die Vanadinlegierungen sind ein Beispiel fur die Wahl eines neuen Grundmaterials mit
anschlieBender Optimierung. Vanadin wurde in die Diskussion aufgenommen wegen
seiner Hochtemperatureigenschaften und seiner geringen Langzeitaktivitdt. Reines Va-
nadin besitzt jedoch keine ausreichende Zugfestigkeit und korrodiert sehr schnell. Um
die Zugfestigkeit zu erhdhen und damit die Verarbeitung zu erleichtern wird Titan hinzu-
gefugt, wahrend Chrom dazu dient die Korrosion zu verringern. Als Ergebnis kommt man
zu einer Legierung mit der Zusammensetzung Vanadin 90 %, Titan 5 %, Chrom 5 % oder
ahnlicher Zusammensetzung. Ein besonders hochwarmfester Werkstoff wird durch die
Zugabe von Silizium erzielt. Damit erhalt man folgende Zusammensetzung: Vanadin 96
%, Titan 3 %, Silizium 1 %. Die beste Zusammensetzung muB durch Erschmeizen und
Testen der Legierungen herausgefunden werden. Trotz groBer Anstrengungen scheint
es aber nicht zu gelingen, die Korrosion von Vanadin durch Legieren zu unterdriicken.
Es wird vielmehr auch weiterhin notwendig sein, Bauteile aus Vanadinlegierungen durch
zusétzliche SchutzmaBnahmen wie dinne keramische Schichten gegen Korrosion zu
schutzen. Dabei ist darauf zu achten, daB die niedrigen Werte fur die Langzeitaktivitdt
nicht verioren gehen. Die Legierung V-3Ti-1Si zeigt, daB die Zugabe eines Legierungs-
elementes zwiespéltig sein kann. Zwar wird durch das Silizium die Festigkeit weiter er-
hoht, daftir aber die Langzeitaktivitat drastisch heraufgesetzt (vgl. Abbildung 11 auf Seite
39). Hier tberwiegt der Nachteil den Vorteil.

Der zweite Weg wurde bei der Entwicklung neuer ferritisch-martensitischer Stéhle ein-
geschlagen. Als Ausgangspunkt wurden Stahle benutzt, die der Werkstoffnrummer 1.4914
nach DIN 17007 entsprechen. Dabei handelt es sich um hochlegierte Stahle mit 10-12 %
Chromanteil als wichtigstem Legierungselement. Insbesondere ist hier der Stahl Manet
Il zu nennen [54] (Manet = MArtensitic steel for NET). Dieser Stahl wurde zunéchst fur
NET (Next European Torus) entwickelt. Inzwischen ist NET in ITER aufgegangen und die
Entwicklung wird jetzt in diesem Rahmen fortgefthrt. Der Stahl Manet |l erfullt die mei-
sten an einen Strukturwerkstoff gestellten Forderungen. Tabelle 12 auf Seite 43 enthétlt
die Zusammensetzung dieses Stahls. Unbefridiegend ist jedoch die hohe Langzeitaktivi-
tat (vgl. Abbildung 12 auf Seite 40). Ursache daflr sind die Legierungselemente Nickel,
Niob und Molybdan. Sie dienen zur Festigkeitserhthung und zur Ausbildung einer mog-
lichst feinkérnigen Struktur. Ausgehend von diesen Elementen werden durch die Neu-
tronenbestrahlung verhéltnisméaBig groBe Mengen langlebiger, radioaktiver Isotope ge-
bildet (s. Tabelle 13 auf Seite 44, sowie Tabelle 14 auf Seite 45). Ziel der Weiterentwick-
lung muB es demnach sein die drei genannten Elemente durch andere zu ersetzen, ohne
daB dabei die lbrigen guten Eigenschaften dieses Stahis verlorengehen. Ein erster
Schritt in diese Richtung war die Legierung CeTa, bei der die Elemente Nickel, Niob und
Molybd&n durch Tantal und Wolfram ersetzt wurden [55] (vgl. Tabelle 12 auf Seite 43).
Eine weiter optimierte Zusammensetzung besitzt der Stahl OPTIFER | (Tabelle 12 auf
Seite 43). Die beiden zuletzt genannten Legierungen wurden vom |nstitut fir Materialfor-
schung | des Forschungszentrums Karlsruhe in Zusammenarbeit mit der SAARSTAHL
GmbH erstellt.
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Element Manet Il CeTa OPTIFER |
Fe Basis Basis Basis
B 0,008 0,008 0,006
0,11 0,17 0,12
N 0,035 0,015 0,03
Si 0,2 0,07 0,04
\ 0,2 0,59 0,25
Cr 10,4 9,6 9,5
Mn 1,13 1,35 0,6
Ni 0,6 - -
Zr 0,025 - -
Nb 0,15 - -
Mo 0,58 - -
Ta - 0,48 0,08
w - 0,81 1,0
Tabelle 12. Zusammensetzung der drei Legierungen Manet I, CeTa

und OPTIFER I: Die Angaben sind in Gewichtsprozent
und wurden folgenden Referenzen entnommen: [54]
Tabelie 1 Seite 22 fiir Manet li, [55] Tabelie 1 Seite 19
fir CeTa und [56] fur OPTIFER I.

Erste Untersuchungen zeigen, daB durch die Ersetzung die Eigenschaften von OPTIFER |
mindestens so gut sind wie die von Manet |l [52]. Tabelle 13 auf Seite 44 zeigt die
Nachzerfallswarme und Tabelle 14 auf Seite 45 die y-Dosisrate fur reines Eisen und die
Legierungen Manet Il und OPTIFER I. Die selben Werte sind in Abbildung 12 auf Seite
40 dargestellt. AuBerdem sind in den Tabellen jeweils die Radioisotope angegeben, die
mindestens 10 % der Nachzerfallswdrme oder der y-Dosisrate produzieren. Ein Vergleich
der Angaben ergibt, daB die Anfangswerte flir die beiden GréBen bis etwa 100 Jahre in
erster Linie durch das Eisen selbst bestimmt sind. Das bedeutet, daB sich an diesen
Werten durch eine Anderung der Zusammensetzung keine wesentlichen Verbesserungen
erzielen lassen, solange man bei Eisen als Basiselement bleibt. Anders ist die Situation
bei den Langzeitwerten ab etwa 100 Jahren. Hier liegen die Werte von Eisen deutlich
unter denen der Legierungen und die angegebenen Radioisotope stammen nicht von
Kernreaktionen an Eisen sondern von solchen an den Legierungselementen. So wird die
Nachzerfallswarme von Eisen ab 200 Jahren nach Ende der Bestrahlung allein ven Man-
gan-53 beherrscht. Dieses Isotop entsteht durch die {n,np)-Reaktion an Eisen-54. Dem-
gegenliber wird die um drei GréBenordnungen héhere Nachzerfallswarme von Manet ||
ab dieser Zeit vorwiegend durch Niob-94 produziert. Niob-94 entsteht durch die
(n,y)-Reaktion aus Niob-93. Das wichtigste Isotop fiir die Nachzerfallswarme von OPTIFER
I ab dieser Zeit ist Kohlenstoff-14. Er entsteht durch (n,p)-Reaktionen aus Stickstoff-14.
Immerhin wird durch die Ersetzung von Niob durch Tantal die Nachzerfallswdrme um
rund einen Faktor 20 erniedrigt. Wollte man diesen Wert weiter erniedrigen maBte zu-
ndchst der Stickstoffgehalt von 0,03 Gew.-% reduziert werden, was jedoch aus anderen
Griinden nicht ohne weiteres moglich ist.
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In Tabelle 14 auf Seite 45 wird fiur die y-Dosisrate der beiden Legierungen eine dhnliche
Situation sichtbar, wenn auch mit zum Teil anderen Isotopen. So wird die Langzeitdosis-
rate von Eisen durch den Zerfall von Eisen-60 in Kobalt-60 und dessen Zerfall in Nickel-60
dominiert, Fur Manet Il ist wieder das Isotop Niob-94 bestimmend, wihrend die Lang-
zeitdosisrate von OPTIFER | zunéichst von Iridium 192 und spater von Rhenium-186 be-
herscht wird. Eisen-60 entsteht durch zwei aufeinfolgende Neutroneneinfange
((n,y)-Reaktionen) aus Eisen-58, wdhrend Rhenium-186 und Iridium-192 in mehreren
Schritten aus Wolfram-186 entstehen. Wolfram ersetzt das Molybdédn. Man wirde sich
jedoch einen besseren Ersatz wiinschen. Leider dirfte der schwer zu finden sein, da es
praktisch keine anderen Elemente mit gleicher Funktion fur die Legierungen gibt. Will
man trotzdem die Dosisrate weiter erniedrigen bleibt nur eine allerdings sehr teure
Moglichkeit. Dazu muB das Isotop Wolfram-186 abgetrennt werden. Dieses Isotop macht
aber 28,6 % des natlrlich vorkommenden Wolframs aus.

Nachzerfallswédrme [W/kg]

Zeit [Jahre] 0 0,001 0,003 0,01 0,03 0,1
Fe 2,09%102 3,46*10! 1,68*10? 1,65%10" 1,60*10" 1,49*10"
%Mn 90,5 | ®Mn 51,8 | *Mn 88,1 | *“Mn 89,3 | *Mn 90,1 | %Mn 91,5
%Mn 42,8
Manet I 2,60%102 4,3110" 2,27*101 2,16*10" 2,05*101 1,86*10"
%Mn 81,5 | ®Mn 46,6 | %“Mn 72,8 | ¥Mn 76,1 | *Mn 78,7 | “Mn 82,2
%Mn 38,4
OPTIFER | 2,47*102 4,70*10 2,43*101 1,92*10" 1,75%10" 1,58*10"

%Mn 78,0 [ *Mn 38,8 | %Mn 61,7 | ¥Mn 77,8 | *Mn 83,8 | %Mn 87,9
¥Mn 32,0 | "Re 11,7

Re 12,4
Zeit [Jahre] 0,2 0,5 1,0 2,0 5,0 10
Fe 1,36*10" 1,06*10 7,21 3,41 4,87*107" | 7,49*107

“Mn 92,4 | ¥Mn 93,0 | *Mn 91,6 | %Mn 86,1 | ¥Mn 53,0 | ®Fe 74,0
BFe 12,7 | ®Fe 41,1 | %Co 20,0

Manet I 1,66*10 1,26 10 8,52 4,17 7,93*10-" | 2,24*10~7
*Mn 85,0 | *#Mn 87,6 | *Mn 86,4 | #*Mn 78,6 | ®Co 41,5 | ®Co 76,0
%Co 11,7 | #Mn 36,3 | "Fe 21,4
“Fe 21,9

OPTIFER | 1,42*10 1,09*10 7,28 3,40 4,64*10-* | 6,68*1072
¥Mn 90,2 | ¥Mn 92,4 | “Mn 92,0 | ¥Mn 87,56 | #¥Mn 56,4 | ®Fe 73,3
®Fe 11,2 | %Fe 38,0 | *Co 19,8

Zeit [Jahre] 20 50 100 200 500 1 000
Fe 8,28*10-% | 8,14*10-% | 2,64*10~ | 5,01*10-¢ | 4,96"10-% | 4,96*10-¢
%Fe 51,3 | ®Co 954 | ®Co 41,2 | ®Mn 96,8 | ®*Mn 97,8 | %Mn 97,8
®Co 48,6 *H 40,2
sMn 18,4
Manet || 4,99*10 | 1,17*10-* | 1,94*10~ | 1,61*10- | 1,38*10~ | 1,30*10-*

%Co0 91,6 | ®Co 756 | “Nb#60,5 | ¥Nb 728 | *Nb 83,6 | *Nb 87,5
#Nb 10,1 8Ni 19,8 8Ni 12,0

OPTIFER | 7,34*10% | 8,40*10-° | 9,54*10° | 8,62*10-° | 7,54*10-% | 6,71*10-°
“Fe 51,2 | %Co 81,6 “C 68,1 “C 74,5 1“C 82,0 “C 86,8
%Co 48,4 ¥2lr 17,5 “2|r 14,5




Nachzerfallswéarme [W/kg]

Zeit [Jahre] 3 000 10 000 30 000 100 000 300 000 1 000 000
Fe 4,96*10% | 4,95*10°% | 4,93*10* | 4,86*10% | 4,67*10-% | 4,08*10°®
®Mn 97,8 | #*Mn 97,8 | %*Mn 97,8 | ¥Mn 98,0 | #Mn 98,2 | *Mn 98,6

Manet I 1,16*10 8,74*10-° | 4,31*10-° | 4,32*10°® 2,11*107 | 6,86*10°®
“Nb 91,9 | *Nb 95,8 | *Nb 98,2 | *Nb 89,8 “Tc 63,2 | ®Mn 50,9

®Mn 18,9 | *Tc 20,1

2Nb 17,0

OPTIFER | 5,30*10-¢ 2,68*10°% 8,43*10°7 5,33*10-7 2,86*10~7 | 5,86*10°®
HC 86,2 “C 73,3 %Re 63,2 | ®Re 78,56 | '"™Re 74,1 | %*Mn 60,7

®Re 11,0 | "*Re 21,4 “C 20,7 ®Mn 14,3 | **Re 31,6

Tabelle 13. Nachzerfallswarme fiir reines Eisen und die Legierungen Manet Il und OPTIFER

I: Die Zeit ist angegeben in Jahren nach Ende der Bestrahlung, die Nachzer-
fallswarme in W/kg darunter die wichtigsten Radionuklide mit ihrem prozentua-

len Anteil.
y-Dosisrate [Sv/h]
Zeit [Jahre] 0 0,001 0,003 0,01 0,03 0,1
Fe 2,54*10° 4,70"104 2,55*10* 2,50*10¢ 2,44*104 2,27*10%
%Mn 89,6 | #Mn 50,3 | #Mn 92,6 | #*Mn 93,7 | *Mn 94,6 | *#Mn 96,1
¥Mn 46,0
Manet |l 3,12*10° 5,78*10¢ 3,33*10* 3,22"10¢ 3,09%10* 2,82*10*
%Mn 82,0 | #Mn 45,8 | ¥Mn 79,3 | %Mn 81,6 | %*Mn 83,5 | *Mn 86,6
¥Mn 41,9
OPTIFER | 2,82*10° 5,21*10¢ 2,88*10¢ 2,65*10¢ 2,54*10¢ 2,34*10¢
%Mn 82,4 | “Mn 46,1 | ¥Mn 83,4 | ¥Mn 89,9 | *Mn 92,4 | *Mn 94,8
BMn 42,2
Zeit [Jahre] 0,2 0,5 1,0 2,0 5,0 10
Fe 2,07*10¢ 1,60%10¢ 1,06*10¢ 4,75%10° 4,61%102 3,25%101
“Mn 97,3 | %¥Mn 98,8 | *Mn 99,1 | %Mn 98,5 | #Mn 89,4 | %Co 78,0
%Co 10,6 | %Mn 22,0
Manet || 2,52*10¢ 1,92*104 1,28*10¢ 6,08*10° 1,02*108 2,97*102
“Mn 89,2 | #*Mn 92,2 | #Mn 91,9 | ¥Mn 86,2 | ®Co 54,7 | %Co 97,2
8Co 13,6 | *Mn 45,2
OPTIFER | 2,12*10* 1,63*10¢ 1,08*10¢ 4,82*10° 4,627102 2,97*10
“Mn 96,6 | #*Mn 98,5 | #Mn 99,0 | *Mn 98,6 | #Mn 90,6 | %Co 75,5
“Mn 24,5
Zeit [Jahre] 20 50 100 200 500 1 000
Fe 6,80 1,31*10~" | 1,84*10~+ | 1,52*10°% | 1,52*10-¢ | 1,51*10°¢
SOCO SOCO SOCO 60 Fe/soco SOFe/BOCO EOFe/SOCO
100,0 100,0 100,0 100,0 100,0 100,0
Manet | 7,76*10! 1,66 1,70*10" | 1,67*10' | 1,65*10~" | 1,61*10""
0C0 99,8 | ¥C0 89,8 | “Nb 97,5 | #Nb 99,0 | *Nb 99,3 | %Nb 99,6
OPTIFER | 6,01 1,18*10~" | 1,74*10-* | 1,18*10° | 5,03*10~* | 1,29*10*
%Co 99,9 | %Co 98,4 %2ir 82,9 824 91,8 **2|r 90,8 92ir 84,5
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y-Dosisrate [Sv/h]

Zeit [Jahre] | 3000 10 000 30000 | 100000 | 300000 | 1000000
Fe 1,51*10- | 1,51*10° | 1,49"10- | 1,45*10- | 1,32*10° | 9,55%107
“Fe/Co | ®Fe/%Co | SFe/¥Co | ®Fe/"Co | ®Fe/®Co | ®Fe[®Co

100,0 100,0 100,0 100,0 100,0 100,0
Manet Il 1,50*10-" | 1,18*10~" | 598710 | 5,57*10° | 3,12"10-° | 2,38*10°

“Nb 99,9 | *Nb 99,9 | *Nb 99,8 | *Nb 98,2 | ®*Nb 55,56 | ¥Nb 72,0
“Nb 19,0 | *Tc 19,5
¥Tc 16,6

OPTIFER | 1,37*10-° | 1,30*10-% | 1,22*10-° | 9,86*10° | 5,49*10-° | 1,28*10°°
'®Re 87,1 | Re 89,3 | "Re 88,7 | "®Re 86,4 | *¥Re 77,6 | ¥Co 69,2
%Co 10,3 | ®Co 10,8 | ®Co 13,0 | ®Co 21,3 | "Re 26,1

Tabelle 14. y-Dosisrate fiir reines Eisen und die Legierungen Manet Il und OPTIFER I: Die
Zeit ist angegeben in Jahren nach Ende der Bestrahlung, die y-Dosisrate in Sv/h
darunter die wichtigsten Radionuklide mit ihrem prozentualen Anteil.

4.2.3 Die Bedeutung von Verunreinigungen

Bis hierher wurden die Materialien so behandelt, als ob sie absolut rein wéaren. In Wirk-
lichkeit hat man es jedoch in jedem Material mit einer groBen Anzahl von Verunreini-
gungen zu tun. Die Frage ist welche Bedeutung haben die Verunreinigungen fur die ra-
diologischen Eigenschaften eines Materials. Einen ersten Hinweis darauf mag die Tatsa-
che geben, daB Nachweismethoden, die auf der Aktivierung von Material mit Hilfe von
Neutronen oder geladenen Teilchen beruhen, zu den empfindlichsten Untersuchungs-
methoden gehdren. Sie sind um GroBenordnungen empfindlicher als chemische Verfah-
ren. Deshalb ist damit zu rechnen, daB bereits sehr niedrige Konzentrationen genlgen
um die radiologischen Eigenschaften zu beeinflussen. Einen wesentlich besseren Ein-
blick erhdlt man, wenn man die y-Dosisrate der verschiedenen Elemente zu einem be-
stimmten Zeitpunkt miteinander vergleicht. Da wir uns in erster Linie fur das Langzeit-
verhalten interessieren, ist der Zeitpunkt von 200 Jahren nach Ende der Bestrahlung von
besonderem Interesse, da die y-Dosisrate von Eisen dann den Hands-on lLevel unter-
schritten hat und fur lange Zeit stabil bleibt. Ein weiterer Zeitpunkt ist vielleicht ebenfalls
interessant. 10 000 Jahre nach Ende der Bestrahlung erreicht die y-Dosisrate von Vanadin
ihren niedrigsten Wert. Tabelle 15 auf Seite 47 zeigt die y-Dosisraten fur alle stabilen
Elemente zu den beiden eben genannten Zeitpunkten. Beim Vergleich der Werte stellt
man fest, daB sie iber einen weiten Bereich streuen. Bei 200 Jahren hat Arsen die
niedrigste y-Dosisrate (4,27 * 10-" Sv/h). Sein Wert ist um 13 GréBenordnungen kleiner
als der von Silber (3,63 * 10?2 Sv/h). Der Wert von Eisen liegt mit 1,52 * 10-® etwas unter-
halb der Mitte zwischen diesen beiden Extremen. Wichtiger ist daB er unterhalb des
Hands-on Levels liegt. Will man nun wissen wie hoch die Konzentration eines Elementes
sein darf, ohne daB es die Aktivierbarkeit des Materials negativ beeinfluBt, so kann man
die y-Dosisrate des Materials durch die y-Dosisrate des Elementes zum gleichen Zeit-
punkt dividieren, da sich die y-Dosisrate immer auf ein Kilogramm Material bezieht. Das
Ergebnis ist der hochstzuldssige Gewichtsanteil, den das Element im Material annehmen
darf. Das Verfahren ist nicht ganz exakt, da die Absorbtion von y-Strahlung elementab-
héngig ist. Der Fehler, den man dabei macht, ist jedoch kieiner als ein Faktor 3. So darf
die Konzentration von Kobalt in Eisen einen Wert von 120 ppm = (1,52 * 10%) / (1,28 *
107%) * 10° ppm nicht Ubersteigen, wenn die y-Dosisrate von Eisen nicht wesentlich Uber-
schritten werden soll. Hat man es mit mehreren Verunreinigungen zu tun, so muB be-
racksichtigt werden, daB sich die Effekte der verschiedenen Verunreinigungen aufsum-
mieren, wodurch sich die erlaubte Hochstkonzentration weiter verringert. Bei den Eisen-
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basislegierungen ist es das Ziel nach Moéglichkeit die Werte von Eisen zu halten. Von den
81 stabilen Elementen des Periodensystems zeigen aber nur 18 nach 200 Jahren Ab-
klingzeit eine geringere y-Dosisrate als Eisen. Dazu gehéren Vanadin, Chrom, Mangan
sowie Kohlenstoff, die deshalb ohne Begrenzung zugesetzt werden dirfen. Auch Stick-
stoff zeigt eine geringere y-Dosirate als Eisen, hat jedoch eine sehr hohe Nachzerfalls-
warme. Alle Ubrigen in Tabelle 12 auf Seite 43 angegebenen Elemente dirfen unter ra-
diologischen Gesichtspunkten nicht in beliebig groBen Mengen vorhanden sein. Das gilt
leider auch fur den Molybdanersatz Wolfram, dessen Héchstkonzentration mit etwa 25
ppm weit unter dem Wert liegt, der aus metallurgischen Griinden notwendig ist (etwa 1
% = 10 000 ppm). Wolfram ist aber immer noch besser als Molybdin, dessen
y-Dosisrate um mehr als eine GroBenordnung héher liegt als die von Wolfram. Anders
dagegen ist die Situation bei dem Niobersatz Tantal. Hier liegt die radiologisch zuldssige
Konzentration knapp Uber der metallurgisch notwendigen. Mit Tantal hat man nicht nur
metallurgisch und radiologisch einen Ersatz gefunden, sondern mit Niob auch eines der
radiologisch kritischsten Elemente als Legierungsiement eliminiert.

Als besonders kritisch missen diejenigen Elemente angesehen werden, deren zuldssige
Konzentration unterhalb 10 ppm beziehungsweise deren y-Dosisrate tiber 0,15 Sv/h liegt.
Es sind dies Aluminium, Argon und Kalium, Niob und Molybdan, Palladium, Silber und
Cadmium, Xenon, Casium und Barium, die Elemente von Samarium bis Platin mit Aus-
nahme von Tantal, sowie Wismut. Abgesehen von den Edelgasen Argon und Xenon durfte
es nicht ganz einfach sein, derart niedrige Werte zu erreichen. Allein schon fir den
Nachweis so geringer Mengen ist ein erheblicher Aufwand erforderlich. Nur massen-
spektrografische Untersuchungen sind dazu in der Lage.

y-Dosisrate [Sv/h]
Element | 200 a 10 000 a Element | 200 a 10 000 a

H - - Mo 9,32 * 10~ 5,32 * 107
He - - Ru 1,05 * 102 9,63 * 10-*
Li 5,32 * 10~ 5,30 * 10-" Rh 6,25 * 10-5 1,22 * 10-®
Be 5,91 * 1077 5,89 * 107 Pd 8,47 8,86 * 107
B 3,86 * 10-° 3,84 ¥ 108 Ag 3,63 * 102 3,18 * 10
C 3,84 * 107 3,83 * 107 Cd 7,81 * 107 6,83 ¥ 10-®
N 9,62 * 10°® 9,68 * 10-¢ In 3,13 * 108 2,73 " 10"
) 7,33 * 10°¢ 7,29 * 10-¢ Sn 6,90 * 10 5,73 * 104
F 9,38 * 10 9,34 * 10" Sb 3,04 * 10-¢ 9,52 * 10-®
Ne 9,76 * 10-"° 9,67 * 101 Te 3,45 * 10 3,23 * 10
Na 1,19 * 10~ 1,18 * 10 I 3,21 * 1077 1,01 * 107
Mg 7,28 * 10-° 7,22 * 108 Xe 2,92 * 10 6,99 * 10-"
Al 2,90 * 10~ 2,88 * 10~ Cs 2,10 * 10~ 3,57 * 10-®
Si 1,60 * 1073 1,69 * 103 Ba 1,01 * 107 6,23 * 10-°

1,24 * 10~ 4,04 * 10-° La 6,39 * 10 1,11 * 10-°
S 3,64 * 10-® 1,61 * 10-° Ce 3,08 * 10-® 2,68 * 107
Cl 9,39 * 10-¢ 8,25 * 10-° Pr 6,31 * 107 2,14 * 10-8
Ar 3,07 * 10 3,74 * 10-® Nd 6,02 * 10~¢ 6,29 * 10-®
K 1,563 * 107 4,99 * 104 Sm 1,30 5,69 * 10-5
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y-Dosisrate [Sv/h]
Element | 200 a 10 000 a Element | 200 a 10 000 a
Ca 1,27 * 102 1,95 * 10 Eu 3,85 2,19 * 10-*
Sc 1,82 * 103 7,69 * 10-° Gd 1,79 * 10! 9,52 * 10-°
Ti 6,06 * 10 4,66 * 10~ Tb 1,39 * 10? 2,30 * 10
v 1,23 * 107 7,26 * 10-% Dy 3,36 * 10° 1,17
Cr 3,76 10-® 6,56 * 101 Ho 2,65 * 102 9,21 * 10~
Mn 1,80 * 10~ 1,79 * 10-" Er 8,23 2,92 * 102
Fe 1,52 * 10-° 1,61 * 10-® Tm 1,66 * 102 5,78 * 10-®
Co 1,28 * 102 1,27 * 1072 Yb 7,11 * 10 1,25 * 10-5
Ni 1,08 * 10 1,02 * 10+ Lu 1,91 * 10~ 6,46 * 10
Cu 7,15 * 10-° 7,11 % 10°¢ Hf 1,64 * 10~ 4,16 * 103
Zn 4,50 * 10-® 4,48 * 10-° Ta 3,66 * 10 1,64 * 104
Ga 2,16 * 10-° 2,15 * 10-* W 6,23 * 1072 2,43 * 10
Ge 1,23 * 10-1° 1,22 * 10" Re 4,28 * 10~ 512 * 10
As 4,27 * 10-1 4,13 * 10" Os 3,99 2,51 " 10°°
Se 7,33 * 10 7,09 * 10-¢ ir 2,27 3,50 * 10~
Br 1,39 * 102 1,35 * 102 Pt 4,06 * 10~ 3,563 * 10-"°
Kr 3,07 * 10-® 2,76 * 10~° Au 4,94 * 10-° 9,57 * 10-®
Rb 9,83 * 10-¢ 5,88 * 107 Hg 3,93 * 10-° 2,417 10°®
Sr 1,20 * 10-° 1,08 * 10-¢ Tl 7,57 * 10-¢ 4,73 * 10-°
Y 5,96 * 10— 1,02 * 1077 Pb 1,22 * 103 3,99 * 10+
Zr 8,67 * 102 6,13 * 10-° Bi 3,66 * 10 8,12
Nb 1,08 * 107 7,75 ™ 10~
Tabelle 15.  y-Dosisraten fiir alle stabilen Elemente von H - Bi: Angegeben ist jeweiis die
y-Dosisrate 200 Jahre und 10 000 Jahre nach Ende der Bestrahiung in Sievert
pro Stunde.
Ele- | Konzentra- | Ele- | Konzentra- | Ele- | Konzentra- | Ele- Konzen-
ment tion ment tion ment tion ment tration
Al 1 ppm Ni 10 ppm Ag 0,001 ppm Ho 0,01 ppm
Si 100 ppm Cu 10 ppm Sn 30 ppm Hf 1 ppm
K 2 ppm Zr 1 ppm Nd 2 ppm Re 1 ppm
Ca 2 ppm Nb 0,01 ppm Sm 0,5 ppm Os 0,1 ppm
Ti 200 ppm Mo 1 ppm Eu 0,02 ppm ir 0,1 ppm
Co 10 ppm Ru 10 ppm Tb 0,01 ppm Bi 0,1 ppm
Tabelle 16, Erlaubte maximale Konzentrationen wichtiger Verunreinigungen: in OPTIFER I.

Die Konzentrationen wurden soweit erniedrigt, daB sie fiir die y-Dosisrate keine
wesentliche Rolle mehr spielen.
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Fur die Legierung OPTIFER | wurden in mehreren Rechenschritten die Konzentrationen
der wichtigsten Verunreinigungen soweit erniedrigt, daB sie fur die y-Dosisrate keinen
wesentlichen Beitrag mehr liefern. Tabelle 16 zeigt das Ergebnis dieser Rechnungen.
Dasselbe kann man jetzt auch fur andere Legierungen machen, stéBt dabei jedoch bald
auf Grenzen, denn fur eine Legierung wie V-5Ti-5Cr ergeben sich Konzentrationen, die
schon auf den ersten Blick als unrealistisch erkennbar sind. Diese unrealistischen Werte
ergeben sich, da die Elemente Titan, Chrom und Vanadin mit die niedrigsten
Langzeit-y-Dosisraten Uberhaupt haben. Hier kann das Ziel nur lauten sowenig Verunrei-
nigungen wie moglich. Damit stellt sich die Frage, was denn technisch zur Zeit in etwa
moglich ist. Tabelle 17 auf Seite 50 wurde einem Artikel von Butterworth [57] aus dem
Jahre 1988 entnommen. Die Angaben sind Abschdtzungen dessen, was der Autor bei der
Herstellung von Stdhlen fur méglich hélt, Tabelle 18 auf Seite 50 enthilt dagegen Ana-
lysenergebnisse der in Japan 1994 erschmolzenen Testlegierung F82H mod [58]. Die in
Tabelle 19 auf Seite 50 enthaltenen Werte entstammen einer Untersuchung, die von
Johnson Matthey im Auftrag von Euratom durchgefthrt wurde [59]. Dabei wurden Titan-,
Chrom- und Vanadinproben von verschiedenen Herstellern auf ihren Gehalt an Verun-
reinigungen untersucht. Fir fast jedes stabile Element des Periodensystems wurde ent-
weder die ermittelte Konzentration angegeben oder die Nachweisgrenze, wenn das Ele-
ment selbst nicht nachgewiesen werden konnte. Ausgenommen wurden nur die Edelgase
und das Element Wasserstoff, die auf Grund ihrer Flichtigkeit leicht zu verringern sind.
In Tabelle 19 auf Seite 50 wurden die niedrigsten Werte fur die wichtigsten Verunreini-
gungen zusammengestellt. Man kann sagen, daB diese Werte die derzeitige Grenze des
technisch moglichen wiederspiegeln. Als besonders kritisch erweisen sich dabei der
Gehalt an Niob, Silber und Wismut, was leicht zu verstehen ist, wenn man die
y-Dosisraten dieser Elemente in Tabelle 15 auf Seite 47 anschaut. Andererseits zeigt die
Untersuchung, daB die Elemente Cédsium bis Platin, die ja ebenfalls hohe Dosisraten lie-
fern, nur in so geringen Mengen vorkommen, daB sie keine Rolle mehr spielen.
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Abbildung 14. Vergleich der Dosisraten von V-5Ti-5Cr mit und ohne
Verunreinigungen: sowie von OPTIFER | mit den in Tabelle 16 auf Seite 48
angegebenen Verunreinigungen

49




Abbildung 14 zeigt die Dosisraten von V-5Ti-5Cr ohne Verunreinigungen, mit den in Ta-
belle 19 auf Seite 50 angegebenen Verunreinigungen sowie OPTIFER | mit den in
Tabelle 16 auf Seite 48 definierten Verunreinigungen. Daraus ersieht man, daB die Va-
nadinlegierung zum gegenwdrtigen Zeitpunkt nur einen begrenzten Vorteii gegeniiber
einer Legierung vom Typ OPTIFER besitzt. Dazu sei auch noch erwéhnt, daB man sich
die niedrigere Langzeitdosisrate bei der Vanadinlegierung mit einer rund doppelt so ho-
hen Anfangsdosisrate erkauft.

Ele- Konzentra- Ele- Konzentra- Ele- | Konzentra- Ele- Konzen-

ment tion ment tion ment tion ment tration
Al 10 ppm Cu 20 ppm Sn 10 ppm Eu 0,02 ppm
K 2 ppm Zr 30 ppm Ba 2 ppm Tb 0,5 ppm
Ca 2 ppm Nb 0,2 ppm Ce 4 ppm Ho 0,01 ppm
Co 10 ppm Mo 50 ppm Nd 2 ppm Ir 0,1 ppm
Ni 4 ppm Ag 0,5 ppm Sm 0,5 ppm Bi 2 ppm

Tabelle 17. Geschitzte Konzentration von Verunreinigungen in einem hochreinen Stahl

[57]
Ele- Konzentra- Ele- Konzentra- Ele- Konzentra- Ele- Konzen-
ment tion ment tion ment tion ment tration
Al 30 ppm Ti 100 ppm Ni 200 ppm Nb 1 ppm
Si 1100 ppm Co 50 ppm Cu 100 ppm Mo 30 ppm

Tabelle 18, Auszug aus der chemischen Analyse des Stahls F82H mod.

Ele- Konzentra- Ele- Konzentra- Ele- Konzentra- Ele- Konzen-

ment tion ment tion ment tion ment tration
Al 3 ppm Ca 15 ppm Cu 0,3 ppm Ag 0,03 ppm
Si 300 ppm Fe 3 ppm Zr 0,08 ppm Cd 0,02 ppm
Ci 7 ppm Co 0,02 ppm Nb 0,01 ppm Ba 0,2 ppm
K 15 ppm Ni 0,08 ppm Mo 0,15 ppm Bi 0,007 ppm

Tabelle 19. Auszug aus chemischen Analysen von Vanadinproben

4.2.4 Ausblick

Bei der Entwicklung neuer Strukturwerkstoffe fur die erste Wand und das Blanket kon-
zentriert sich das Interesse zur Zeit vor allem auf zwei Werkstoffklassen, zum einen die
8 - 10 % CrWVTa-Stihle wie OPTIFER oder F82H und zum anderen Vanadinlegierungen
wie V-5Ti-5Cr. Dabei sind die Stdhle die besser bekannte Stoffklasse, wahrend die Vana-
dinlegierungen moglicherweise das groBere Entwickiungspotential besitzen. Nur weitere
Untersuchungen kénnen zeigen, welches Material als Werkstoff besser geeignet ist.
Dartuiberhinaus hangt die Entscheidung flir einen bestimmten Werkstoff nicht nur von na-
turwissenschaftlichen Gesichtspunkten ab, von denen in dieser Arbeit nur die radiologi-
schen untersucht werden.

Im Zusammenhang mit den Legierungen wurde bisher nicht auf die sequentiellen Reak-
tionen geladener Teilchen eingegangen, was daran liegt, daB sie bei den hier unter-
suchten Materialien keine Rolle spielen. Bei den Stdhlen war das zu erwarten, da die
sequentiellen Reaktionen auch fiir Eisen keine Rolle spielen. Anders dagegen ist es bei
den Vanadinlegierungen. Vanadin selbst zeigt einen deutlichen Effekt, der jedoch bei den
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Legierungen durch das Titan Gberdeckt wird. Auch die Verunreinigungen bewirken, daB
der Effekt der sequentiellen Reaktionen nicht mehr sichtbar ist [60].

Ein weiterer Punkt wurde bisher nicht angesprochen, namlich in wie weit sich die hier
erzielten Ergebnisse veraligemeinern lassen, oder anders ausgedriickt, welchen EinfluB
hat die Wahl der Parameter auf das Ergebnis. Wie zu Anfang dieses Kapitels ausgefihrt,
wurden fur die Rechnungen folgende Parameter gewdhlt: als Neutronenspektrum das
Spektrum der ersten Wand des EEF-Reaktors, als Bestrahlungsbelastung 5 MW/m? und
als Bestrahlungsdauer 2,56 Jahre. Fur alle drei Parameter gilt, daB die Auswirkungen ei-
ner Anderung stark von der untersuchten Reaktion abhingen, das heiBt von der Ener-
gieabhangigkeit des Reaktionsquerschnittes und von der Halbwertszeit des Reaktions-
produktes. Erschwerend kommt hinzu, daB nicht nur Ein-Schritt-Reaktionen zu betrachten
sind, sondern vor allem bei den langlebigen Reaktionsprodukten h&ufig lange Reak-
tionsketten auftreten, deren Verhalten sich nur schwer vorhersagen |aBt. Eine Untersu-
chung dieses Gesichtspunktes findet sich in Referenz [61]. Sie wurde ebenfalls mit Hilfe
des Programmpakets EASY durchgefiihrt.

5. Integrale Aktivierungsexperimente an V, Cr und Fe

Integrale Aktivierungsexperimente erschienen aus zwei Grinden notwendig. Wie schon
weiter oben erwahnt, ergibt sich aus der Tatsache, daB viele Wirkungsquerschnitte in der
EAF-Bibliothek nicht experimentell gemessen sind, eine relativ groBe Datenunsicherheit.
Integrale Experimente helfen diese Unsicherheit einzugrenzen und geben einen Hinweis
darauf, welche Wirkungsquerschnitte noch genauer bestimmt werden mussen. Der
zweite Grund war, den Effekt der sequentiellen Reaktionen geladener Teilchen experi-
mentell zu bestdtigen. Um derartige Aktivierungsexperimente durchzufihren, wurde am
Karlsruher Isochron-Zyklotron (KiZ) eine neue Bestrahlungseinrichtung geschaffen.

5.1 Aufbau des Aktivierungsexperimentes

Bei einem Aktivierungsexperiment wird eine Probe zunadchst mit Teilchen bestrahlt, so-
daB durch die verschiedenen madglichen Kernreaktionen radioaktive Kerne entstehen.
Nach der Bestrahlung werden die radioaktiven Kerne durch die Messung der beim Zerfall
ausgesandten y-Quanten nachgewiesen. In diesem Experiment werden die Proben mit
Neutronen bestrahlt. Fur die Neutronenproduktion wird der Deuteronenstrahi des KIZ auf
ein Target gelenkt. Im Target werden durch verschiedene Kernreaktionen Neutronen
freigesetzt. Besondere Bedeutung kommt dabei der Pick-up- und der Aufbruchreaktion
der Deuteronen zu. Bei der Aufbruchreaktion werden Neutron und Proton im Kernfeld
getrennt. Bei der Pick-up-Reaktion wird das Proton vom Kern eingefangen. Dabei ist die
Neutronenausbeute am groBten, wenn man Targetmaterialien mit niedriger Ordnungs-
zahl benutzt, Deshalb wird Beryllium (Z =4) als Targetmaterial verwendet. Da die zu be-
strahlenden Proben unmittelber hinter dem neutronenproduzierenden Target befestigt
werden, mufB3 das Target dick genug sein, um alle Deuteronen und die beim Aufbruch
entstehenden Protonen im Target abzustoppen. Die mittlere Reichweite von 52 MeV
Deuteronen in Beryllium betragt 9.1 mm. Deshalb wurde fir das Target eine Dicke von
12 mm gewé&hlt, Die Proben haben eine GréBe von 10 * 11 * 1 mm® (B * H * T).
Abbildung 15 auf Seite 52 zeigt schematisch die Anordnung von Target und Probe.

Dieses Target kann mit Strahlstrémen bis zu etwa 25 uA belastet werden. Begrenzende
Faktoren sind die Hitzebesténdigkeit von Beryllium (Schmelzpunkt 1278 °C) sowie die
Moglichkeiten zur Kihlung des Targets. Der Deuteronenstrahl besitzt einen elliptischen
Querschnitt von 2 mm * 4 mm. Zu Testzwecken und ersten Bestrahlungen wurde ein
Target gleicher Bauart aus Kupfer verwendet. Damit konnten zwar noch hdhere Strahl-
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strome erzielt werden (bis zu 32 uA) - denn Kupfer besitzt eine hohere Warmeleitfahigkeit
- aber den héheren NeutronenfluB erhalt man mit Beryllium [62]. Eine genaue Beschrei-
bung des Neutronenspektrums erfolgt in Kap. 5.4 im Zusammenhang mit den Ver-
gleichsrechnungen.

Be
d*Strahl 52 MeV
3 d,n)
2 mm x 4 mm elliptisch
Probe
10 x11 x1 mm?®
12 mm

Abbildung 15. Schematische Darstellung der Anordnung von Target und Probe

Nach der Bestrahlung wurden mit Hilfe eines Reinstgermaniumdetektors die Energien
der beim Zerfall der radioaktiven Kerne entstehenden y-Quanten gemessen und mit ei-
nem Vielkanalanalysator gez&hlt. Der Vielkanalanalysator ist mit einem PC gekoppelt,
sodaB die aufgenommenen Spektren sofort abgespeichert und sofort oder spéter ausge-
wertet werden kénnen. Auf diese Weise wurden von jeder Probe eine Reihe von Spektren
aufgenommen, um damit die entstandenen Radionuklide qualitativ und quantitativ zu be-
stimmen.

5.2 Auswertung der y-Spektren
Die so gewonnenen y-Spektren werden in mehreren Schritten ausgewertet:
1. Energieeichung und Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors

2. Suche nach Peaks mit Bestimmung der Energie, der Nettoz&dhlrate und des statisti-
schen Fehlers

3. ldentifizierung von Radionukliden und Bestimmung der Anfangsaktivitat
4, Bestimmung von Halbwertszeiten

Dabei wird fur die ersten drei Schritte das Programm Gamma Vision® [63] der Firma EG
& G Ortec benutzt. Es dient dazu die mit dem Vielkanalanalysator aufgenommenen
y-Spektren auf dem PC darzustellen, sie abzuspeichern und zu analysieren. Die Bestim-
mung der Halbwertszeiten wird zusétzlich durchgefiihrt, zum einen als Kontrolle der Er-
gebnisse, zum anderen um bei Radionukliden die y-Quanten gleicher Energie aussenden
eine Unterscheidung vornehmen zu kénnen,

5.21 Energieeichung und Nachweiswahrscheinlichkeit

Die ersten Schritte der Auswertung sind die Energieeichung, d.h. die Bestimmung der
Relation zwischen den Kanalnummern des Vielkanalanalysators und der Energie der in
diesem Kanal gezahlten y-Quanten, sowie die Bestimmung der Nachweiswahrschein-
lichkeit, die angibt wie empfindlich der Detektor bei einer bestimmten Energie fur
y-Quanten ist. Um diese beiden Relationen zu bestimmen wird ein Spektrum mit
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y-Strahlungsquelien bekannter Starke und Energie aufgenommen. In diesem Fall wurden
die in Tabelle 20 auf Seite 53 angegebenen Quellen benutzt.

Nuklid Aktivitdt | Halbwertszeit Energie der relative
[MBq] [a] y-Quanten Haufigkeit
[keV]
ZNa 375,6 + 13,7 2,602 511,00 1,811
1274,55 © 0,999
“Co 382,2 + 7,4 5,271 1173,24 0,999
1332,51 1,000
*Ba 393,3 + 18,9 10,7 81,00 0,338
276,40 0,071
302,86 0,187
356,01 0,619
383,86 0,089
WCs 400,7 + 14,1 30,17 661,66 0,851
82k 421,8 + 36,6 12,9 121,78 0,281
244,69 0,074
344,28 0,263
367,79 0,008
411,12 0,022
443,98 0,030
778,90 0,128
867,39 0,041
964,12 0,143
1085,91 0,096
1112,12 0,134
1408,01 0,206
#AmM 418,5 + 20,7 433 59,54 0,353

Tabelle 20, Benutzte Eichquellen: Die hier beschriebenen Eichquellen stehen in der
Hauptabteilung Zyklotron zur Verfligung. Die angegebenen Aktivitdten beziehen
sich auf den 12. Juni 1979 12:00 Uhr GMT. Die relative Haufigkeit ist die Anzahl
der mit dieser Energie ausgesandten y-Quanten durch die Anzahl der Zerfélle
des Nuklids.

Bei einem guten Detektorsystem sollte der Zusammenhang zwischen Energie und Ka-
nalnummer weitgehend linear sein. Bei der Energieeichnug wird deshalb der Peak loka-
lisiert und der Energie der entspechenden y-Linie zugeordnet. An diese Wertepaare wird
ein quadratisches Polynom angepalt.

E=30+31K+32K2

E: Energie in keV
a;. Koeffizienten
K: Kanalnummer

Der Koeffizient a, dient dazu, die Nichtlinearitat der MeBanordnung im niederenergeti-
schen Bereich auszugleichen, wdhrend a, das Verhaltnis von Energie zu Kanalnummer
ausdriickt. Der Koeffizient des quadratischen Gliedes ist dabei ein MaB fir die Linearitét
des Detektorsystems; er sollte in einer GréBenordnung von 1077 bis 10-¢ liegen. Die mit
obigen Eichquellen durchgefihrte Eichung ergab folgende Koeffizienten:

a, = —4,008 a, = 1,006 a, = 4,445 x 10-®
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Die mit Hilfe dieser Eichung bestimmten Energien der Peaks haben eine Ungenauigkeit
von < 1 keV im Bereich zwischen etwa 50 keV und 4 MeV. Gleichzeitig mit der Energie-
eichung werden die vollen Halbwertsbreiten der Peaks bestimmmt. Auch an diese wird
ein quadratisches Polynom angepaBt. Die Halbwertsbreiten sind jedoch nicht nur von der
Energie abhangig.

Die totale Nachweiswahrscheinlichkeit bei einer bestimmten Energie ist das Verhdéltnis
aus nachgewiesenen zu erzeugten y-Quanten. Um dieses Verhéltnis zu bestimmen, wer-
den die Nettozihlraten der Peaks durch die Anzahlen der zu erwartenden y-Quanten di-
vidiert und der entsprechenden Energie zugeordnet. An diese Wertepaare wird folgende
empirische Funktion angepaBt:

6
e = exp ZbiEQ_i
=1

ge: Nachweiswahrscheinlichkeit
b;: Koeffizienten
E: Energie in MeV

Nachwetswohrschetnlichketit

].O~S > T l T Illll[_1 T f T lllll[0 T
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Abbildung 16. Verlauf der Nachweiswahrscheinlichkeit

Die totale Nachweiswahrscheinlichkeit enthilt nicht nur die Wahrscheinlichkeit, daB3 ein
eintreffendes y-Quant im Photopeak registriert wird, sondern auch die Verluste durch die
Geometrie der MeBanordnung. Da sich die Proben in einem Abstand von r=89,3 cm zum
Detektor befanden, und der Detektor eine Fldache von A=23,4 cm? hat, ergibt sich ein
Geometriefaktor von 4rnr2/A=4280, wenn man die Probe als punktféormige Quelle ansieht.
Fur die Berechnug der Nuklidaktivitaten wird allerdings die totale Nachweiswahrschein-
lichkeit benétigt, und deshalb auch direkt bestimmt. Die totalen Nachweiswahrschein-
lichkeiten liegen zwischen 6,8 * 10-5 fur 60 keV, 1,4 * 10~ fur 121 keV und 3,0 * 10-° fur
1528 keV. Abbildung 16 zeigt den Verlauf der Nachweiswahrscheinlichkeit. Der Abfall der
Nachweiswahrscheinlichkeit bei héheren Energien beruht auf der geringeren Reaktions-
wahrscheinlichkeit der y-Quanten mit Materie. Beim Nachweis von y-Quanten mit Ener-
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gien kleiner 100 keV fuhren dagegen Selbstabsorbtionseffekte im Detektor zu einer
schnellen Abnahme.

5.2.2 Suche nach Peaks

Der wichtigste Schritt der Analyse eines y-Spektrums ist die Suche nach Peaks. Das
Programm Gamma Vision® tut diesen Schritt in zweifacher Weise. Neben dem zu unter-
suchenden Spektrum benétigt das Programm dazu eine Nuklidbibliothek die Angeben
Uber die Halbwertszeiten der Nuklide enthilt, sowie die Energien der ausgesandten
y-Quanten und deren relative Haufigkeiten. Bei einem ersten Durchlauf berechnet das
Programm auf Grund des Spektrums fur alle in der Bibliothek enthaltenen y-Energien den
Untergrund, die Nettozahlrate und den Schwerpunkt des Peaks, unter der Annahme, daB
jeder Peak ein Singlet bildet, d.h., daB die einzelnen Peaks ausreichend weit voneinander
getrennt sind.

Um den Untergrund zu berechnen, wird fiur einen Bereich zwischen dem Schwerpunkt
des Peaks, wie er sich aus der Nuklidbibliothek ergibt, und einem Kanal mit einem Ab-
stand des Dreifachen der vollen Halbwertsbreite zum Schwerpunkt dber jeweils finf Ka-
néle der Mittelwert gebildet und dieser Wert dem mittieren Kanal zugeordnet. Die Minima
oberhalb und unterhalb des Peaks werden dazu benutzt um eine Gerade festzulegen mit
deren Hilfe der Untergrund bestimmt wird. Fir die Nettozdhlrate werden zundchst alle
Kanalinhalte zwischen den Minimumskanéalen einschlieBlich dieser aufsummiert, d.h. die
Gesamtzahlrate ermittelt. Danach wird der Untergrund abgezogen. Der statistische Feh-
ler der Nettozidhirate ist die Wurzel aus der Summe der Quadrate der Fehler der Ge-
samtzédhlrate und des Untergrundes. Der Fehler der Gesamizédhlrate ist die Wurzel aus
der Gesamtzihlrate. Der Fehler des Untergrundes ergibt sich wie folgt:

\/ Untergrund x Peakbreite
U=

Anzahl der zur Mittelung benutzten Kanéle (2 x 5)

Die Peakbreite ist der Bereich zwischen den Minimumskanilen. Der Schwerpunkt des
Peaks ist das gewichtete Mittel tiber einen Bereich, der wie folgt definiert ist. Fur einen
Peak mit GauBform ist die volle Breite bei einem Funfundzwanzigstel des Maximums
gleich dem 2,2-fachen der vollen Halbwertsbreite. Die Kanéle, die sich innerhalb dieses
Abstands vom Schwerpunkt befinden, wie er sich aus der Energie der Nuklidbibliothek
ergibt, werden fir die Mittelung benutzt.

Da man mit dem oben beschriebenen Verfahren nur selten alle Peaks erfaBt, wird in ei-
nem zweiten Durchlauf ein Verfahren angewendet, das von Mariscotti beschrieben wur-
de. Dazu wird angenommen, daB das Spektrum eine diskrete Funktion darstellt, und daB
der Untergrund in der Ndhe der Peaks flach ist. Aus letzter Forderung ergibt sich, daB
die zweite Ableitung des Spekirums fur den Untergrund Nul! und fur den Bereich des
Peaks von Null verschieden ist. Bei einer diskreten Funktion tritt an die Stelle der zweiten
Ableitung die zweite Differenz. Um den Effekt der statistischen Schwankungen zu redu-
Zieren, wird bei der Analyse des Spektrums die gegléttete zweite Differenz benutzt, die
sich in allgemeiner Form so darstellen 14Bt:

2j
C'(m) = ) KC(n—j+1)
i=0

Dabei sind die k; Gewichtsfunktionen fir die gegléttete zweite Differenz, und 2j+ 1 ist die
Anzahl der Kanidle, Uber die geglattet wird. Um Bedingungen fir die Akzeptanz eines
Peaks abzuleiten wird angenommen, daB die Peaks GauBform besitzen. Die so abgelei-
teten Bedingungen sind;
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C”(n) < —2 x C(n)z k?

C'(nN)<GxC"(n+1)

G: Konstante proportional zur Auflésung des Detektors
ki: Gewichtsfunktionen

C(n): Inhalt des n-ten Kanals

C”(n): zweite Differenz fur den n-ten Kanalen

Ist ein Peak gefunden, wird er gespeichert und die Suche zwei Kanile spiter fortgesetzt.
AuBerdem werden, wenn er nicht schon in der Nuklidbibliothek enthalten ist, der Unter-
grund, die Nettozdhlrate, der statistische Fehler und der Schwerpunkt in der selben Art
berechnet wie bei den Bibliothekpeaks. Der Peak wird akzeptiert wenn der Fehler der
Nettozéhirate unterhalb einer vom Benutzer bestimmten Grenze liegt. Bisher wurde im-
mer davon ausgegangen, daB die Peaks weit genug voneinander entfernt sind, sodaB sie
sich nicht gegenseitig beeinflussen. Bedingung daftir ist daB der Abstand zwischen ihnen
groBer ist als das 3,3-fache ihrer vollen Halbwertsbreite. Andernfalls geht das Programm
davon aus, daB es sich um ein Multiplet handelt. Der Untergrund eines Multiplets wird
dhnlich bestimmt wie der eines Singlets mit dem Unterschied, daB der zu untersuchende
Bereich vom Anderthalbfachen der vollen Halbwertsbreite unterhalb des niederenerge-
tischsten Peaks bis zum Anderthalbfachen der vollen Halbwertsbreite oberhalb des
héchstenergetischen Peaks des Multiplets reicht. Die Nettozihlraten der einzelnen Peaks
werden dadurch bestimmt, daB das Programm versucht, eine Summe aus gauBférmigen
Peaks an das Spektrum nach Abzug des Untergrundes anzupassen.
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Abbildung 17. Beispiel fiir ein Spektrum
Abbildung 17 zeigt ein typisches Spektrum, wie es mit der hier beschriebenen MeBap-
paratur aufgenommen wurde. Gemessen wurde die y-Strahlung aus der Probe Cr2 47,28

Minuten nach dem Ende der Bestrahlung wahrend 10,65 Minuten. Unten ist ein Auszug
aus der Analyse wiedergegeben, die mit dem Programm Gamma Vision erstellt wurde.
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*hkhkkrkkkkhkhkk U N I D E N T I F I E D P E A K S U M M A R Y Fok Kk kkkkkkkkk
PEAK CENTROID BACKGROUND NET AREA  INTENSITY  UNCERT  FWHM SUSPECTED

CHANNEL ~ ENERGY  COUNTS COUNTS CTS/SEC 1 SIGMA % keV  NUCLIDE

Lt s L T S S e h ek et ST L L N S SR S S T R R h e ST (S RS RPN S S

71.99 68.18 14227. 126. 211 133.69 1.327 - D

78.93 75.16 14634. 1370. 2.283 17.87 973 -

88.48 84.78 87948. 1737. 2.894 24.27 1.337 - D
162.32  159.07 11930. 426. 710 36.57  1.380 - D
174.61 170.83 28109, 427. .711 55,78 1.387 - D
322.17  319.90 6942. 2133, 3.555 9,81 1.619 Ti-Cr-51s
512.03 510.90 16581. 114977. 191.628 .35 3.872 Ann s
6160.02 609.49 541, 85, 142 40.09 1.617 - D
981.59  983.30 349, 162. 270  19.27 1.697 Sc-V-48 s

1308.31 1311.98 183. 169. .282 15.86 1.904 Sc-V-48

1429.77 1434.17 132. 6857. 11.428 1.25  1.923 V-Mn-52¢g

1456.27 1460.82 79. 523. .872 5.45 2.126 K-40

1757.84 1764.19 14, 31. 051 27.63  1.513 -~ S

2603.27 2614.59 3. 69. 114 12.69 2.138 -

s Peak fails shape tests.

D Peak area deconvoluted.
kkkkkkkhkkhkkhhkk I D E N T I F I E D P E A K S U M M A R Y *kk ok kk ok kkokkokkk
NUCLIDE PEAK CENTROID BACKGROUND NET AREA  INTENSITY  UNCERT  FWHM

CHANNEL  ENERGY  COUNTS COUNTS CTS/SEC 1 SIGMA %  keV

S S
Cr-49 66.14 62.30 32784. 9903, 16.505 2.77 1.324D
Cr-49 94.27 90.60 16439, 57312. 95.521 .52 1.341D
Cr-49 156.19  152.90 25190, 36360. 60.600 .81 1.377D
Sc-48 178.55 175.40 16869. 469. .782 39.44  1.3906D
Mn-52m 379.52 377.59 2008. 229. .382 39.69 2.045s
Ti-51 609.03 668.50 622. 4, .006  930.23 1.616D
Mn-52g 743.51 743,78 333. 62. .103 43.52 1.768s
Mn-56 845.32 846.22 323. 55, .092 48.14 1.629
Ti-51 927.21 928.60 610. 2. 003 2073.03 1.758D
Mn-52g 934.07 935.50 317. 49, .081 53.82 1.766D
V-53 1004.17 1006.02 244, 14. .023  160.04 .906
Sc~48 1035.39 1037.43 324, 132. .219 22.64  2.092
Sc-48 1209.85 1212.93 256. 8. .013  233.63 .794
V-53 1286.96 1296.51 164. 8. .013  229.13 1.363
V-52 1528.88 1533.87 13. 3. .004 187.08 .981
Mn-56 1864.10 1810.72 11. 11. .018 61.72 1.872s
Mn-56 2101.60 2109.38 6. 3. .005 129.10 .251s
Mn-56 2511.066 2521.79 1. 1. .001 160.00 .402s

s Peak fails shape tests.
D Peak area deconvoluted.

Abbildung 18. Auszug aus dem Analyseergebnis fiir obiges Spektrum
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5.2.3 Anfangsaktivitat

Mit Hilfe der relativen Haufigkeiten aus der Nuklidbibliothek und der Nachweiswahr-
scheinlichkeit aus der Eichung berechnet das Programm fur jede Energie aus der Netto-
zdhlrate die Aktivitdt des zugehorigen Nuklids.

Ne

Ae= gg X t Xy,

Ag: Aktivitdt des Nuklids auf Grund der y-Quanten der Energie E
Ne: Nettozdhirate des Peaks bei der Energie E

ge: Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors bei der Energie E
t: MeBzeit minus Totzeit des ADC

y.. relative Haufigkeit von y-Quanten der Energie E

Diese Aktivitat kann zusétzlich korrigiert und auf einen vom Benutzer angegeben Zeit-
punkt zurtckgerechnet werden. Die Korrektur bezieht sich auf den Fall, da die Halb-
wertszeit des Nuklids ungefahr genauso lang oder kurzer ist als die MeBzeit. Der Kor-
rekturfaktor ist;

Mefzeit
Halbwertszeit

Mefzeit
Halbwertszeit

In2x

)

Auf diese Weise kann man fur die Nuklide der Bibliothek diejenige Aktivitdt erhalten, die
sie unmittelbar nach Ende der Bestrahlung hatten. Woraus sich dann leicht das An-
fangs-inventar der Probe errechnen l4Bt. Dies soll dann mit den Ergebnissen einer Akti-
vierungsrechnung verglichen werden.

1—exp(—In2x

5.2.4 Halbwertszeitberechnung

Da zu jeder Probe eine Reihe von Spektren aufgenommen wurde, ist es méglich aus den
Nettozahlraten der verschiedenen y-Linien die Halbwertszeiten fir die einzelnen Nuklide
zu bestimmen. Die Nettozdhlraten, die zu einer bestimmten Energie gehoéren, werden
logarithmiert und Gber der Zeit aufgetragen. Der Rechner ermittelt daraus eine oder
mehrere Ausgleichsgeraden, aus denen sich die Halbwertszeit und die Anfangsaktivitat
ermitteln lassen. Die Halbwertszeiten werden mit den Literaturwerten der vermuteten
Nuklide verglichen, die Anfangsaktivitdten dazu benutzt, das Anfangsinventar des Radio-
nuklides in der Probe zu bestimmen. Damit kann man auch Anfangsaktivitdten von Nu-
kliden bestimmen, die y-Quanten gleicher Energie aussenden. Dazu ist das Programm
Gamma Vision nicht fahig. Es kann Nuklide nur auf Grund der Energie.ihrer y-Quanten
identifizieren, was bei Nukliden mit identischen y-Linien zu falschen Anfangsaktivitdten
fuhrt.

Tabelle 21 auf Seite 59 zeigt ein Beispiel fur die Bestimmung der Halbwertszeit und der
Anfangszidhlrate. Dabei handelt es sich um die Nettozahlraten fur die 152,9 keV y-Linie
von “Cr aus der Bestrahlung der Probe Cr2. Die erste Spalte enthélt die Zeit zwischen
dem Ende der Bestrahlung und dem Beginn der Messung in Sekunden, die zweite die
Nettozdhlraten in y/s und die dritte Spalte den statistischen Fehler der Einzelmessung.
An die logarithmierten Werte der Nettozdhlraten wird eine Ausgleichsgerade angepaBt,
deren Steigung die Halbwertszeit ist. Sie betragt hier 44 Minuten gegeniber einem Lite-
raturwert von 42,1 Minuten. Der Y-Achsenabschnitt ist der Logarithmus der Anfangszéhl-
rate, aus der sich die Anfangsaktivitat gemaB Abschnitt 5.2.3 zu 3,04 * 10® Bq errechnet.
Dabei ist im vorliegenden Fall die Anfangsz&hlrate 125 y/s, die Nachweiswahrscheinlich-
keit des Detektors bei 152,9 keV 1,3 * 104, die MeBzeit 1 s und die relative Intensitét der
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y-Linie 0,309. Das Anfangsinventar betragt 1,11 * 10 Atome und ergibt sich aus der An-
fangsaktivitat durch Multiplikation mit der Halbwertszeit und Division durch In(2) = 0,693.

Zeit nach Ende der Be- Nettozdhlrate statistischer Fehler der
strahlung [y/s] Nettozdhlirate

[s] [%]

565 101,79 3,21

799 98,39 2,66

1011 92,78 2,18
1263 98,70 1,61

1429 86,94 2,05

1581 89,115 1,29
1837 73,120 1,26
2088 70,715 1,24
2335 66,675 1,26

2580 61,690 1,32

2837 60,60 0,81
3513 44,62 0,88
4183 41,222 1,00
4851 34,893 1,05

5535 29,235 1,14

Tabelle 21. Beispiel zur Bestimmung der Halbwertszeit: Angegeben sind die Nettozahlra-
ten und die statistischen Fehler fir die 152,9 keV y-Linie von “Cr aus der Be-
strahlung der Probe Cr2.

5.2.5 Statistische und systematische Fehler

Wie in Abschnitt 5.2.2 beschrieben ermittelt das Programm Gamma Vision fur jeden Peak
einen statistischen Fehler der Nettozahlirate. Bei der Bestimmung der Halbwertszeit wird
daraus ein mittlerer Fehler berechnet. AuBerdem wird fur jede Nettozéhlrate die Abwei-
chung von der Ausgleichsgeraden bestimmt. Die Wurzel aus der Summe der Abwei-
chungsquadrate gibt ein MaB fir die Streuung der MeBwerte um die Ausgleichsgerade.
Im Beispiel aus dem vorigen Abschnitt, der 152,9 keV y-Linie von “Cr, ist der mittlere
Fehler 1,5 %, die mittlere Abweichung von der Ausgleichsgeraden betragt 4,9 %. Damit
liegt der Literaturwert der Halbwertszeit von 42,1 Minuten innerhalb des Fehlerbereichs
der errechneten Halbwertszeit von 44 Minuten.

Fur die sehr kurzlebigen Isotope 5'Ti, %V, %V und *Fe fiihrt die Anderung der Zerfallsrate
wihrend der MeBzeit zu einem systematischen Fehler. Bei der Bestimmung der Halb-
wertszeit wurden die Nettozdhlraten ohne den in Abschnitt 5.2.3 angegebenen Korrek-
turfaktur benutzt, da der Korrekturfaktor die Kenntnis der Halbwertszeit voraussetzt. Eine
Abschatzung der Korrekturfaktoren fur die genannten Isotope erfolgt in Abschnitt 5.4.2
beim Vergleich der experimentellen Ergebnisse mit den theoretischen Rechnungen.

Ein weiterer jedoch nur schwer zu fassender Fehler geht auf eine Eigentimlichkeit des
Programms Gamma Vision zurlck. Bei y-Linien mit hoher Z&dhlrate wird der Untergrund
zu hoch abgeschétzt, was zu einer zu niedrigen Zahlrate fuhrt. Eine Korrekfur konnte
nicht vorgenommen werden.

59




5.3 Durchfiihrung und Ergebnisse des Experiments

Das Experiment wurde wahrend mehrerer Strahlzeiten durchgefiuhrt (s. Tabelle 22 auf
Seite 60). Die erste Strahlzeit diente vor allem dazu, zu testen, ob der Aufbau des Expe-
rimentes erfolgversprechend ist. AuBerdem sollte an einem Beispiel die Richtigkeit der
Uberlegungen beziiglich der sequentiellen Reaktionen geladener Teilchen gezeigt wer-
den. In den folgenden Strahlzeiten wurden jeweils mehrere Proben des gieichen Materi-
als unterschiedlich lange bestrahlt und anschlieBend mit dem Germaniumdetektor un-
tersucht. Um Radionuklide mit kurzer Halbwertszeit zu messen, wurden kurze Bestrah-
lungszeiten von 5 oder 10 Minuten gewé&hlit, und die Proben nach dem Ende der Be-
strahlung so schnell wie moglich zum Detektor gebracht. Fur den Ausbau der Proben und
den Transport zum Detektor wurden etwa 7 bis 10 Minuten benétigt. Die klrzesten, so
bestimmbaren Halbwertszeiten betrugen etwa 1,5 Minuten. Zum Nachweis von Radionu-
kliden mit langen Halbwertszeiten wurden Bestrahlungszeiten von 90 Minuten und rund
40 Stunden gewdhlit. Die Proben wurden erst nach Abklingen der kurzlebigen Radionu-
klide zum Detektor gebracht.

Strahlzeit Probenmaterial Targetmaterial
9. -14.6.91 Teflon Kupfer

1.-5.6.92 Vanadin Beryllium
14. - 18.9.92 Eisen Beryllium
19. - 23.10.92 Chrom Beryllium

Tabelle 22. Strahlzeiten fiir das Experiment: mit Angabe von Tar-
get- und Probenmaterial.

Bei der ersten Bestrahlung wurde Teflon ais Testmaterial wegen seines hohen Fluorge-
halts ausgewdhlt, denn auf ein Kohlenstoffatom kommen zwei Fluoratome. Fluor ist in-
teressant, weil die Aktivierungsrechnungen mit den Progammen PCROSS und FISPACT
fur Fluor einen extremen Zuwachs der y-Dosisrate durch eine sequentielle Reaktion ge-
ladener Teilchen vorhersagten (vgl. Kap.4 Tabelle 7 auf Seite 25). AuBerdem ist es als
Bestandteil von FLiBe als KuhImittel in der Diskussion. Der Zuwachs in der y-Dosisrate
beruht auf der Produktion des Nuklids #Na durch die («,n)-Reaktion an *F, des einzigsten
stabilen Fluor-Nuklids. Gelingt der Nachweis von #Na und stimmt das Ergebnis mit der
Vorhersage (berein, ist auch mit dem erfolgreichen Veriauf des weiteren Experimentes
zu rechnen. Der Nachweis des 2Na gelang und die Auswertung der MeBergebnisse lie-
ferte ein Anfangsinventar von 4,7 * 10° 2Na-Atomen. Die Vorhersage lieferte einen Wert
von 18,5 * 10° 2Na-Atomen, was einem Faktor von 3,9 ergibt und als hinreichende Uber-
einstimmung angesehen werden kann. Die Ursache fir die Diskrepanz dirfte vor allem
auf Seiten der Eingabedaten fiur die theoretische Rechnung zu suchen sein, denn die
experimentellen Fehler liegen unter 20 %. Insbesondere die Vorhersage von unbekann-
ten Wirkungsquerschnitten bereitet immer wieder groBe Schwierigkeiten. Vergleiche von
Rechnungen mit verschiedenen Kernmodellen und Computerprogrammen (z.B. [64])
weisen durchaus Abweichungen von einem Faktor 2 auf. Da der betrachtete ProzeB
zweistufig ist - Produktion von a-Teilchen und deren Reaktion an "*F - geht der Unsicher-
heitsfaktor zweimal in die Fehlerabschatzung ein. Deshalb liegt das Ergebnis immer noch
innerhalb der Erwartungen. Die Ergebnisse der Bestrahlungen an Vanadin, Chrom und
Eisen sind in den Tabellen der folgenden Abschnitte zusammengefaBt. Im letzten Ab-
schnitt dieses Kapitels wird noch einmal auf das Problem der Datenunsicherheit am
Beispiel des Teflons eingegangen.
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5.31 Ergebnisse der Bestrahlung von Vanadin

Wie in Kapitel 4.2 beschrieben, gehort Vanadin zu den Elementen, die als Basis neuer
Legierungen in der Diskussion sind, deren Verhalten unter Neutronenbestrahlung bisher
noch nicht ausreichend untersucht ist. Durch die Aktivierung von Vanadin sollten sowohl!
Wirkungsquerschnitte fur neutroneninduzierte Reaktionen als auch fur sequentielle Re-
aktionen geladener Teilchen Uberprift werden. Tabelle 23 zeigt, welche Nuklide nach der
Bestrahlung von Vanadin auf Grund ihrer y-Strahlung nachgewiesen werden konnten.

2Mn %Mn SMn
%°Cr MCr 2Cr %Cr “Cr
48V ﬂ fl\_/. 52v
®Tj T “Tj T 0T 1Ti
“Sc “Sc “Sc 8¢ “Sc
“Ca “Ca “Ca YCa #Ca
43K 44K
Tabelle 23.  Ubersicht iiber die nachgewiesenen Nuklide fiir Vanadin: Nach der Bestrahlung

von Vanadin konnten auf Grund lhrer y-Strahiung die fett gedruckten Nukiide
nachgewiesen werden. Die unterstrichenen Nuklide sind die Ausgangsnuklide,
die Ubrigen stabilen Nuklide dienen der Orientierung. Die Radionuklide
B¥Mn, ¥V und ¥Ca konnten nicht nachgewiesen werden, da bei ihrem Zerfall
keine y-Strahlung entsteht.

Bei der Auswertung der Spekiren wurden auch die Halbwertszeiten und das Anfangsin-
ventar fur jede y-Energie bestimmt. Die Ergebnisse sind in Tabelle 24 auf Seite 62 nach
Nukliden geordnet und zusammengefalt. Fur die Probe V5 existieren zwei Spalten, weil
bei der Aufnahme der Spektren zwei unterschiediiche Verstidrkereinstellungen benutzt
wurden, um festzustellen, ob auch oberhalb von 2500 keV noch y-Linien gefunden wir-
den. Dies war jedoch nicht der Fall.

Wahrend der Auswertung zeigten sich einige Probleme. Zum einen erwies es sich als
sehr schwierig, den Untergrund fir die y-Linien bei 159,4 keV fir das Nuklid ¥Sc und bei
175,4 keV fur das Nuklid ¥Sc zu ermittein, da die Linien genau mit Compton-Kanten zu-
sammenfielen. Zum anderen konnte die Funktion der Nachweiswahrscheinlichkeit fur die
Proben V2 und V3 bei niedrigen Energien nur ndherungsweise bestimmt werden. Im Falle
des Nuklids “#Sc waren diese Probleme nicht so gravierend, da genligend andere
y-Linien ausgewertet werden konnten, anders dagegen beim Nuklid #Sc, das nur die eine
y-Linie bei 159,4 keV besitzt. Ein dhnliches Problem ergab sich fir das Nuklid “Ca. Es
besitzt ebenfalls nur eine starke y-Linie bei 1297,1 keV. Da aber die Nuklide “#Sc und #V
beide eine starke y-Linie bei 1312,1 keV besitzen, und das Inventar dieser beiden Nuklide
wesentlich hoher ist als das von “Ca, wurde die y-Linie des 4¥Ca (berdeckt und konnte
nicht ausgewertet werden.

Zu den Ergebnissen in Tabelle 24 auf Seite 62 wurden auch die statistischen Fehler be-
stimmt sie liegen alle unter 40 %, die meisten unter 10 %. Die hoheren statistischen
Fehler findet man im allgemeinen bei y-Linien von geringer Intensitat. Ursache fur die
geringe Intensitat konnen sein die niedrige relative Haufigkeit der y-Linie oder die lange
Halbwertszeit des erzeugenden Nuklids. Da neben statistischen auch systematische
Fehler auftreten kénnen, wurden auBer den Anfangsinventaren auch die Halbwertszeiten
bestimmt, deren Vergleich mit Literaturwerten einen Hinweis auf systematische Fehler
geben kénnen. Zwei Beispiele aus den Ergebnissen fiir die Probe V4 sind %S¢, dessen
Halbwertszeit fast doppelt so lang ist wie errechnet, was auf eine im Vergleich zur Halb-
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wertszeit zu kurze MeBzeit zurickzufihren ist, und ¥Cr, dessen Halbwertszeit deutlich
kirzer ist als errechnet. Insgesamt deuten die Abweichungen bei den Halbwertszeiten
darauf hin, daB die Gesamtfehler etwa zweimal so groB sind wie die statistischen Fehler.
Als letztes sei noch darauf hingewiesen, daB das Anfangsinventar fur das Nuklid Mn nur
auf Grund einer Messung bestimmt wurde, die erst nach Abklingen der anderen Radio-
nuklide erfolgte. Dieses Vorgehen war notwendig, da die Aktivitat des Nuklids *Mn we-
gen der langen Halbwertszeit und des geringen Inventars zu gering war, um mit den an-
deren Nukliden gemessen zu werden. Deshalb ist fur dieses Nuklid auch keine Halb-
wertszeit eingetragen.

Nuklid y-Linie Halbwertszeit und Anfangsinventar berechnet aus Probe
v | ege v [ w | v v
Literatur- | Haufigkeit 10m 5 m 90 m 41,85 h

4,83 mC 2,42 mC 100,8 mC 294 C
wert
“K 372,8 keV 26 h
22,3 h 87,90 % 3,8 * 10"
617,5 keV 22 h
78,30% 3,9 % 107
“K 1157,0 keV 24 m 16 m
22,13 m 58,20 % 1,0 * 108 8,9 * 10¢
2150,8 keV 20 m
22,80% 1,2 * 108
“mSc 271,2 keV
58,56 h 77,80 %
511,0 keV 68 h 85 h 68 h
185,70 % 1,2*10° 5,6 * 108 5,6 10°
1157,0 keV
108,30 %
%S¢ 889,2 keV 1200 h 2300 h 2300 h
2012 h 100,00 % 3,7 * 10" 8,0*10” | 8,1* 10%
1120,5 keV 1100 h 2200 h 2200 h
100,00 % 3,8 * 10" 9,810 | 9,8 * 10"
“Sc 159,4 keV 80 h 79 h 78 h 84 h 98 h
80,16 h 68,00 % 1,2 * 10" 2,2 * 10" 4,0 * 10% 2,6 ¥ 10% 1,1 *10%
“Sc 175,4 keV 62 h 65 h 43 h 45 h
43,7 h 7,47 % 6,2 * 101 7,8 * 10" 2,2 10% 1,9 * 10"
983,5 keV 45 h 43 h 44 h 42 h 45 h
100,00 % 6,3 * 10" 3,7 * 10%° 1,1 * 10% 2,1 *10% 1,6 * 10%
1037,5 keV 43 h 43 h 45 h 43 h 45 h
97,50 % 6,2 * 10" 3,7 * 10%° 1,0 * 10" 2,1 100 1,7 * 10%
1212,8 keV 61 h 44 h 45 h 45 h 48 h
2,38 % 4,2 107 2,8 * 10% 9,4 * 10" 1,7 * 100 1,4 10%
1312,1 keV 45 h 45 h 45 h 44 h 43 h
100,00 % 6,3 * 10% 3,9 10" 1,1 * 10% 1,9*10% | 2,1*10%
ST 320,1 keV 6,1 m 51 m 6,0 m 5,6 m
5,76 m 93,00 % 4,2 10° 1,0 * 10" 8,3 * 10" 7,0 * 10%
608,5 keV 6,2 m 59 m 6,9 m
1,18 % 3,2 * 10" 3,6 * 10 7,6 * 10"
928,6 keV 6,1 m 5,9 m 56 m 48 m
6,88 % 3,9 * 10% 3,5 10" 9,8 ¥ 10" 9,8 * 10"
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Nuklid y-Linie Halbwertszeit und Anfangsinventar berechnet aus Probe
ot | fote T [ w | v
Literatur- | Haufigkeit | , o ™ > m 20 m 185 h
4,83 mC 2,42 mC 100,8 mC 294C
wert
a8y 511,0 keV 380 h 380 h 390 h
383,3 h 100,80 % 1,6 * 10" 3,5 10% 3,5 10%
944,1 keV 470 h
7,76 % 2,6 * 10"
983,5 keV 350 h 380 h 370 h
100,00 % 1,3 * 10" 3,9 * 10% 4,0 * 101
1312,1 keV 350 h 380 h 360 h
97,50 % 1,4 * 10" 3,8 10% 4,3 " 10%
2240,3 keV 300 h 340 h 370 h
2,41 % 1,9 * 10" 3,4 % 10% 3,3 * 107
2y 1333,6 keV
3,75 m 0,52 %
1434,1 keV 3,8 m 3,9m 3,8 m
100,00 % 4,3 * 100 3,2 7 10° 7,7 108
1530,7 keV
0,12 %
MCr 320,1 820 h 620 h
664,8 h 9,83 % 1,1 10% 5,3 * 10%
2mMin 377,7 keV
21,1 m 1,68 %
511,0 keV 23 m 24 m
193,40 % 53" 107 2,8 * 107
1434,1 keV
98,3 %
“Mn 834,8 keV
7500,0 h 100,00 % 9.7 * 10°
Tabelle 24. Ergebnisse der Bestrahlung von Vanadin: Unter der Probennummer sind an-

gegeben die Bestrahlungsdauer und die gesamte Neutronenbelastung ausge-
drickt durch die Ladung der erzeugenden Deuteronen. Es wurden keine Kor-
rekturen vorgenommen. Die Daten in den ersten beiden Spalten sind dem
y-Strahlenkatalog von Reus und Westmeier entnommen [65].

5.3.2 Ergebnisse der Bestrahlung von Chrom

Chrom ist ein wichtiges Legierungselement sowohl fur Vanadin als auch fur Stahle.
Deshalb ist es wichtig, auch hier gute Daten zur Verfliigung zu haben. Tabelle 25 auf Seite
64 zeigt wieder im Uberblick, welche Nuklide nach der Bestrahlung auf Grund ihrer
y-Strahlung nachgewiesen werden konnten,

In Tabelle 26 auf Seite 64 sind die Halbwertszeiten und das Anfangsinventar fur die ein-
zelnen y-Linien nach Nukliden geordnet und zusammengestellt. Die Auswertung der
MeBergebnisse bereitete bei Chrom weniger Probleme als bei Vanadin. Eine Schwierig-
keit ergab sich aber fur die Nuklide mit langen Halbwertszeiten bei den kurz bestrahiten

Proben.
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2Mn Mn SMn %Mn
“Cr | ®cr | ®cr | scr | ®cr | omgr | oMor
47v 48v SUV 51V 52v 58v
“Ti “Ti AT AT 0T} $'Ti
MSc “Sc “Sc “S¢ 8¢
®Ca “Ca “Ca “Ca
SK
Tabelle 25.  Ubersicht iiber die nachgewiesenen Nuklide fiir Chrom: Nach der Bestrahlung

von Chrom konnten auf Grund lhrer y-Strahlung die fett gedruckten Nuklide
nachgewiesen werden. Die unterstrichenen Nuklide sind die Ausgangsnuklide,
die Ubrigen stabilen Nuklide dienen der Orientierung. Die Radionuklide
®¥Mn, “V und 4Ca konnten nicht nachgewiesen werden, da bei ihrem Zerfall
keine y-Strahlung entsteht.

Die MeBreihen waren zu kurz fur eine korrekte Bestimmung der Halbwertszeit und des
Anfangsinventars. Fur die 320,1 keV-Linie, die von den Nukliden 5'Ti und ¥'Cr erzeugt wird,
war es deshalb schwierig die Anteile der beiden Nuklide an dieser Linie voneinander zu
trennen. Fir die Bestimmung des Nuklides 5'Cr stand aber noch die lange MeBreihe nach
der Bestrahlung der Probe Cr4 zur Verfugung. Die statistischen Fehler der angegebenen
Werte liegen abgesehen von fiinf Ausnahmen unter 30 % meist aber unter 10 %. In vier
der funf Ausnahmefédlle handelt es sich um y-Linien mit niedriger relativer Haufigkeit und
bei #Mn ist die lange Halbwertszeit fur die geringe Intensitat der y-Linie verantwortlich.

Nuklid y-Linie Halbwertszeit und Anfangsinventar berechnet aus Probe
Halb- Energie Cr Cr2 Cr3 Cra
wertszeit relative
Literatur- | Haufigkeit >m Sm 90 m 45 h
aullg 5,4 mC 2 mC 54,2 mC 2,79 C
wert
“K 174,3 keV 21 m
17.8 m 75,30 % 56* 108
1705,6 keV ‘
53,30 %
“Sc 1157,0 keV 3,3 h 22 h
3,93 h 99,90 % 2,6 * 108 2,1 *10°
“mSc 271,2 keV
58,56 h 77,80 %
1157,0 keV 19,2 h 62 h
108,30 % 6,0 * 108 9,0 * 10°
%S¢ 889,2 keV 449 h 2400 h
2012 h 100,00 % 2,2 * 100 9,2 * 10"
1120,5 keV 193 h 2400 h
100,00 % 3,7 * 10% 9,6 * 10"
8¢ 159,4 keV 80 h 83 h
80,16 h 68,00 % 3,0 * 10% 1,2 * 10
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Nuklid y-Linie Halbwertszeit und Anfangsinventar berechnet aus Probe
Halb- | Energie cr1 Cr2 cr3 Crd
wertszeit relative
Literatur- | Haufigkeit >m > m 90'm 45 h
5,4 mC 2mC 54,2 mC 2,79 C
wert
“S¢c 175,4 keV 42 h 43 h
43,7 h 7,47 % 2,9 * 10" 1,0 * 102
983,5 keV 66 h 41 h
100,00 % 3,5 10" 7,9 * 10"
1037,5 keV 44 h 44 h
97,50 % 2,4 10" 8,0 * 1oM
1212,8 keV 27 h 46 h
2,38 % 2,8 7 10% 7,1 10"
1312,1 keV 70 h 43 h
100,00 % 3,4 * 10% 8,0 * 10"
ST 320,1 keV 51m 59 m
5,76 m 93,00 % 2,6 * 10° 1,2 * 10°
928,6 keV 6,6 m 6,4 m
6,88 % 1,7 * 100 1,2 * 10°
a7y 511,0 keV 31 m 32m 32m 54 m
32,6 m 193,00 % 2,3 10" 1,3 * 10% 1,1 * 10" 8,5 10w
8y 511,0 keV 92 h 320 h
383,3 h 100,80 % 1,6 * 10" 55" 10%
944,1 keV 410 h
7,76 % 46 10%
983,5 keV 390 h
100,00 % 4,4 * 107
1312,1 keV 390 h
97,50 % 4,6 * 107
2240,3 keV 430 h
2,41 % 4,2 % 10%
2y 1333,6 keV 3,4 m 4,2 m
3,75 m 0,59 % 2,0 * 10" 8,3 * 10"
1434,1 keV 4,1 m 3,9 m
100,00 % 8,8 * 10" 6,8 * 10
1530,7 keV 42 m 56 m
0,12 % 1,4 " 10" 3,1 * 10"
8y 1006,3 keV 2,2m
1,61 m 89,6 % 56 * 108
1289,5 keV
10,00 %
“Cr 112,5 keV 20 h 23 h
22,96 h 95,00 % 3,2* 10° 7,4 10
308,3 keV 22 h 29 h
99,00 % 3,4 * 10° 7,2 101
“Cr 62,3 keV 50 m 45 m 48 m 41 m
42,1 m 16,70 % 1,4 * 10 8,7 * 10° 8,7 * 10" 1,9 * 10"
90,6 keV 43 m 40 m 48 m 42 m
54,20 % 1,7 * 101 1,1 * 10 9,8 * 10" 1,8 < 10"
152,9 keV 42 m 44 m 48 m 56 m
30,20 % 1,8 * 10" 1,1 * 10%° 1,0 * 10" 1,1 10"
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Nuklid y-Linie Halbwertszeit und Anfangsinventar berechnet aus Probe
Halb- Energie cr Cr2 cr3 Cra
wertszeit relative
Literatur- Haufigkeit > m >m 90 m 45 h
5,4 mC 2 mC 54,2 mC 2,79 C
wert
Cr 320,1 keV 2,4 h 4,7 h 780 h 700 h
664,8 h 9,83 % 2,4 ™ 107 1,3 * 107 1,9 * 10% 8,7 * 10"
S23Mn 346,0 keV 137 h
134,2 h 0,98 % 6,2 * 10%
744,2 keV 127 h 136 h
90,00 % 2,2 100 9,8 * 10"
848,2 keV 68 h 135 h
3,32 % 2,9 * 101 9,7 * 10"
935,5 keV 117 h 136 h
94,50 % 2,56 * 101 1,1 * 10%
1246,2 keV 66 h 142 h
4,59 % 2,56 101 9,1 * 10"
1333,6 keV 138 h 146 h
5,07 % 3,6 * 10" 9,5 10"
1434,1 keV 121 h 135 h
100,00 % 2,3 100 1,0 * 10%2
2mMn 377,7 keV 16 m 21 m 21 m
21,1 m 1,68 % 8,6 ¥ 108 4,0 % 10° 1,6 * 10%
1434,1 keV 20 m 21 m 16 m
98,3 % 5,8 * 108 3,1 * 108 3,3 10"
¥Mn 834,8 keV 2400 h
7500,0 h 100,00 % 2,4 10"
¥Mn 846,8 keV 1,4 h 4,4 h
2,58 h 98,90 % 7,0* 108 1,6 ¥ 10°
1810,7 keV 2,1h
27,20 % 2,9 * 108
2113,0 keV 1,6 h
14,30 % 4,2 *10°
Tabelle 26. Ergebnisse der Bestrahlung von Chrom: Unter der Probennummer sind ange-

geben die Bestrahlungsdauer und die gesamte Neutronenbelastung ausge-
drickt durch die Ladung der erzeugenden Deuteronen. Es wurden keine Kor-
rekturen vorgenommen. Die Daten in den ersten beiden Spalten sind dem
y-Strahlenkatalog von Reus und Westmeier entnommen [65].

5.3.3 Ergebnisse der Bestrahlung von Eisen

Eisen ist der wichtigste metallische Werkstoff unserer Zeit. Deshalb gibt es zu Eisen auch
eine Vielzahl von Untersuchungen. Daher hatte die Bestrahlung von Eisen in diesem Ex-
periment weniger das Ziel, die Bibliotheksdaten zu uberprifen, sondern vielmehr umge-
kehrt mit Hilfe der vorhandenen Daten die Gultigkeit der experimentelien Ergebnisse zu
bestatigen. Tabelle 27 auf Seite 67 gibt wieder einen Uberblick tiber die nachgewiesenen

Nuklide.

Die Halbwertszeiten und das Anfangsinventar, wie sie aus den Messungen der ver-
schiedenen y-Linien ermittelt wurden, sind nach Nukliden geordnet in Tabelle 28 auf
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Seite 67 dargestellt. Schon wahrend der Messungen zeigte sich, daB bei der Bestrahlung
von Eisen, wie erwartet, deutlich mehr Radioaktivitat erzeugt worden war.

%Co %Co Co ®Co ¥Co %Co
"2Fe *Fe “Fe %Fe YFe %Fe “Fe
2Mn Mn “Mn %Mn
“Cr $Cr Cr %2Cr SCr ¥Cr
48v 50V 51\[ 52V
“Tj “Ti ®Tj AT ST
®Sc “8c
Tabelle 27. Ubersicht iiber die nachgewiesenen Nuklide fiir Eisen: Nach der Bestrahlung

von Eisen konnten auf Grund lhrer y-Strahlung die fett gedruckten Nuklide
nachgewiesen werden. Die unterstrichenen Nuklide sind die Ausgangsnuklide,
die Ubrigen stabilen Nuklide dienen der Orientierung. Die Radionuklide
%Fe, %Mn, ¥V und ®Ca konnten nicht nachgewiesen werden, da bei ihrem Zer-
fall keine y-Strahlung entsteht. Die y-Linien des Radionuklids %Fe bei 1089,3 keV
und 1291,6 keV wurden zwar gesehen, die Zahlraten waren fir eine sinnvolle
Auswertung jedoch zu niedrig.

Die Quellen sind vor allem die Nuklide %Mn und *Co, die durch Reaktionen am haufigsten
Eisenisotop *Fe gebildet werden. Die hohe anfangliche Radioaktivitat war auch der Grund
dafiir, daB das Nuklid °Co erst nachtrdglich in einer spateren Messung nach weitgehen-
dem Abklingen der Ubrigen Aktivitdat nachgewiesen werden konnte. Die eventuell zu er-
wartenden Nickelisotope ®Ni und ¥Ni konnten nicht nachgewiesen werden, da ihr Inven-
tar fir einen sofortigen Nachweis zu gering war, und ihre Halbwertszeiten nicht lang ge-
nug sind, um wie bei ®Co das Abklingen der Ubrigen Aktivitdt abzuwarten. Das ebenfalls
zu erwartende Isotop %Fe konnte gerade noch nachgewiesen werden. Die Intensitédt der
y-Linien war jedoch fur eine sinnvolle Auswertung zu schwach. Auch bei diesen Ergeb-
nissen liegen die statistischen Fehier mit Ausnahme von ®rFe alle unter 40 %, zumeist
aber unter 10 %.

Nuklid y-Linie Halbwertszeit und Anfangsinventar berechnet aus Probe
b- i '
w:rat‘;zeit f:li:?\:: Fe2 Fe3 Fed Fes Fe6
Literatur- | Haufigkeit 5.5m S m 90 m 41,27 h >m
wert 6,16 mC 5,80 mC 104,5 mC 2,72C 1,50 mC
“Sc 175,4 keV
43,7 h 7,47 %
983,5 keV 42 h
100,00 % 6,6 * 10°
10837,5 keV 31h
97,50 % 1,9 * 108
1212,8 keV
2,38 %
1312,1 keV 56 h
100,00 % 1,3 * 10"
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Nuklid y-Linie Halbwertszeit und Anfangsinventar berechnet aus Probe
- Energi
w:riégeit reIZ:ig\:: Fe2 Fe3 Fed Fes Fe6
Literatur- | Haufigkeit | oo > m %0 m N.21 b > m
wert 6,16 mC 5,80 mC 104,5 mC 2,72 C 1,50 mC
48y 511,0 keV
383,3 h 100,80 %
944,1 keV
7,76 %
983,5 keV 390 h
100,00 % 7,0 * 10%°
1312,1 keV 690 h
97,50 % 46 ™ 100
2240,3 keV
2,41 %
52y 1333,6 keV
3,75 m 0,59 %
1434,1 keV 3,1 m
100,00 % 7,47 * 108
1530,7 keV
0,12 %
“Cr 62,3 keV
42,1 m 16,70 %
90,6 keV 31m
54,20 % 5,3 * 108
162,9 keV 27 m
30,90 % 1,2 *10°
“Cr 320,1 660 h
664,8 h 9,83 % 2,9 * 10
S29Mn 346,0 keV 145 h
134,2 h 0,98 % 4,3 * 10%
399,6 keV 134 h
0,18 % 6,2 * 10"
600,1 keV 159 h
0,39 % 4,6 * 10
647,5 keV 150 h
0,40 % 4,9 10"
744,2 keV 135 h 131 h
90,00 % 1,6 * 10" 4,9 * 107
848,2 keV
3,32 %
935,5 keV 122 h 137 h
94,50 % 1,8 * 10" 4,7 * 10%
1246,2 keV 101 h 134 h
4,59 % 1,8 * 10" 5,0 * 10%
1333,6 keV 73 h 143 h
5,07 % 2,2 10" 4,4 107
1434,1 keV 140 h
100,00 % 4,3 * 10"
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Nuklid y-Linie Halbwertszeit und Anfangsinventar berechnet aus Probe
w:rétl;t;eit E:;rt?\:: Fe2 Fe3 Fed Fes Feb
Literatur- | Haufigkeit | o0 ™ > m %0 m 41,27 h > m

wert 6,16 mC 5,80 mC 104,5 mC 2,72C 1,50 mC
s2mi\in 377,7 keV

21,1 m 1,68 %

1434,1 keV 21 m 20 m 24 m 20 m
98,3 % 8,1 * 10° 55 10° 2,1 10" 2,2 % 10°
“Mn 834,8 keV 2100 h 8100 h
7500,0 h 100,00 % 7,7 * 10% 2,2 * 10"
¥Mn 846,8 keV 2,1h 2,3 h 2,5h 3,1h
2,58 h 98,90 % 4,2 * 10" 3,8 * 10" 6,5 * 10" 1,1 10"
1810,7 keV 2,5 h 29 h 2,6 h 29h
27,20 % 4,3 * 10" 3,9 * 10" 5,9 * 10% 1,1 10"
2113,0 keV 2,7 h 26 h 3,0 h
14,30 % 4,0 * 10" 6,2 * 101 1,1 10"
2522,9 keV 3,1 h 2,6 h 2,5 h
0,99 % 4,4 10" 6,9 * 10% 1,2 * 10"
2657,5 keV 3,1h 2,5 h
0,65 % 4,5 10" 8,6 * 10"
2959,8 keV 1,5 h 2,4 h
0,31 % 5,7 * 10" 9,6 * 10"
3369,6 keV 3,0 h 2,2 h
0,17 % 5,6 * 10" 8,6 ¥ 10"
9Fe 168,7 keV 7,5 h 8,7 h
8,27 h 99,20 % 5,2 10° 3,3 * 101
1434,1 keV
102,70 %
S9Fe 377,9 keV 9,1m 9,9 m 8,7 m

8,51 m 40,00 % 1,2 > 10" 9,4 10° 3,7 * 100

SmFe 701,1 keV 2,4 m

2,58 m 98,60 % 9,6 * 107

1011,5 keV 26 m
84,80 % 4,8 * 107
1328,1 keV
85,80 %
2339,6 keV
14,00 %
%Co 91,8 keV 26 h
17,54 h 2,70 % 1,9 > 10"
477,2 keV 16 h 21 h
20,30 % 2,1 10" 4,0 * 10"
931,5 keV 20 h 16 h
75,00 % 1,6 * 10" 5,9 * 10"
1316,7 keV 15 h 21 h
7,10 % 1,8 * 10" 4,4 10"
1370,0 keV 15 h 21 h
3,00 % 3,7 ¥ 101 4,1 10"
1408,7 keV 17 h 18 h
16,50 % 1,7 * 10" 4,9 * 10"
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Nuklid y-Linie Halbwertszeit und Anfangsinventar berechnet aus Probe
Halb- i
wert:;eit lezrt?\;: Fe2 Fe3 Fed Fes Fe6
Literatur- | Haufigkeit | oo™ > m %0 m a1.27 h > m
wert 6,16 mC 5,80 mC 104,5 mC 2,72 C 1,50 mC
%Co 846,8 keV 10 h 1700 h
1891 h 99,90 % 3,5 10" 1,1 *10%
977,4 keV 2000 h
1,40 % 1,3 10"
1037,8 keV 1800 h
14,10 % 1,1 %1018
1175,1 keV 1800 h
2,26 % 1,2 * 101
1238,3 keV 1800 h
67,00 % 1,2 > 10"
1360,2 keV 1700 h
4,29 % 1,1 > 108
1771,4 keV 1900 h
15,50 % 1,1 10
1810,7 keV 1600 h
0,65 % 1,2 *10%
1963,8 keV 2200 h
0,70 % 1,1 10
2015,4 keV 1700 h
3,08 % 1,1 10"
2034,9 keV 1800 h
7,78 % 1,1 * 10%
2598,6 keV 1800 h
16,80 % 1,2 * 10%
3009,7 keV 1800 h
1,083 % 1,2 % 10"
3202,2 keV 1800 h
3,02 % 1,3 * 10%
3253,5 keV 1800 h
7,40 % 1,3*10%
3273,2 keV 1900 h
1,73 % 1,3 * 10"
3451,4 keV 1800 h
0,89 % 1,3 * 10"
3548,1 keV 1700 h
0,177 % 1,6 * 10"
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Nuklid y-Linie Halbwertszeit und Anfangsinventar berechnet aus Probe
w;‘t’l;it f:l‘;?‘:e Fe2 Fe3 Fed Fe5 Fe6
Literatur- | Haufigkeit | 5™ > m %0 m 41,27 h > m

ort gKelt | g16mC | 580mC | 1045mC | 2,72C 1,50 mC
Co 122,1 keV 6500 h
6523 h 85,60 % 3,3 * 1012
136,5 keV 7800 h
10,60 % 3,2 * 10%

%9Co 810,8 keV 1900 h

1702 h 99,40 % 1,6 * 10"

%3Co 1173,2 keV
46200 h 99,90 % 3.6 % 10°

1332,5 keV
100,00 % 4.5 *10°
Tabelle 28, Ergebnisse der Bestrahlung von Eisen: Unter der Probennummer sind ange-

geben die Bestrahlungsdauer und die gesamte Neutronenbelastung ausge-
drlickt durch die Ladung der erzeugenden Deuteronen. Es wurden keine Kor-
rekturen vorgenommen. Die Daten in den ersten beiden Spalten sind dem
y-Strahienkatalog von Reus und Westmeier entnommen [65].

5.4 Vergleich des experimentellen mit dem rechnerisch bestimmten
Anfangsinventar.

Da die experimentellen Ergebnisse dazu dienen sollen, die Daten der EAF-Bibliothek und
der KFK-Bibliotheken zu uberprifen, wurde das zu erwartende Anfangsinventar in den
Proben mit den Programmen PCROSS und FISPACT berechnet. Dazu war es notwendig,
die Daten der EAF-Bibliothek, die nur bis 20 MeV reichen, bis 60 MeV zu erweitern. Die
benétigten Wirkungsquerschnitte wurden mit dem Programm ALICE berechnet und bei
15 MeV an die Daten der EAF-Bibliothek angepaBt, sofern die EAF-Bibliothek fiir die be-
treffenden Reaktionen Daten enthélt. Eine Ausnahme bilden die Wirkungsquerschnitte fur
die (n,y)-Reaktionen. Sie wurden oberhalb 20 MeV als konstant angenommen. Dieses
Verfahren erscheint gerechtfertigt, da die meisten (n,y)-Wirkungsquerschnitte oberhalb
von ein paar MeV stark abfallen und bei 20 MeV schon auf sehr kleine Werte abgesunken
sind, sodaB sie bei hoheren Energien keine Rolle mehr spielen. Weiter wird fur die
Rechnungen ein Neutronenspektrum benétigt.

5.41 Berechnung des Neutronenspekirums

Die Energieverteilung und der FluB der im Target entstehenden Neutronen wurde in die-
sem Experiment nicht gemessen, statt dessen wurde auf dltere Daten zurtckgegriffen.
Sie stammen von G. Schweimer [66] und wurden ebenfalls am Karlsruher Isochron Zy-
klotron mittels Flugzeitmessungen ermittelt. Sie umfassen jedoch nur den Energiebe-
reich zwischen 12 MeV und 44 MeV fur Beryllium (vgl. Abbildung 19 auf Seite 72). Um
ein vollstandiges Spektrum zu erhalten, wurde deshalb folgender Weg beschritten:

Bei der Entstehung der Neutronen spielen vor allem zwei Reaktionsmechanismen eine
wichtige Rolle. Zum einen werden auftreffende Deuteronen in den Kernen des Target-
materials eingefangen. Die Energie der Deuteronen verteilt sich dabei Uber den gesam-
ten Kern, bis durch einen Verdampfung genannten ProzeB Nukleonen, also Protonen
oder Neutronen, ausgestoBen werden. Dieser Reaktionsmechanismus kann mittels stati-
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stischer Kernmodelle ziemlich zuveridssig beschrieben werden. Hierzu wurde erneut das
Program ALICE verwendet. Aus den so berechneten Wirkungsquerschnitten und den dif-
ferentiellen Reichweiten der Deuteronen wurde der Verdampfungsanteil des Neutronen-
spektrums errechnet. Dieser Teil des Spektrums wurde lediglich mit dem jeweils aktuel-
len Deuteronenstrom skaliert.

Daneben findet ein weiterer Reaktionsmechanismus statt, Die Deuteronen dringen in den
Kernbereich der Atome des Targetmaterials ein und werden hier von Coulomb- und
Kernkraften auseinandergerissen. Dabei kénnen ein oder beide Nukleonen des Deute-
rons entkommen. Um dies zu beschreiben wird folgender Ansatz benutzt:

—3/2

2
N,(E) = 0,3535 A <1 + (E—;-;i> (5.4)
d

N,(E) ist die Zahl der Neutronen mit der Energie E, B die Bindungsenergie (2,23 MeV) und
E.: die effektive Energie der Deuteronen. Letztere ist etwas geringer als die tatséchliche
Auftreffenergie der Deuteronen auf das Target, da die Deuteronen auf ihrem Weg durch
das Target abgebremst werden. E ist die Energie der auslaufenden Neutronen. Im Ge-
gensatz zum Verdampfungsanteil des Neutronenspektirums, der isotrop ist, ist der zuletzt
beschriebene Mechanismus richtungsabhéngig; die Neutronen gehen bevorzugt in Vor-
wértsrichtung. Um die Winkelabhéngigkeit entspechend dem experimentelien Aufbau zu
berticksichtigen, wird mit dem Faktor 0,3535 multipliziert. Der Faktor ist das Verhéltnis
aus der Integration tber die Winkelabhiangigkeit des Neutronenflusses im Experiment
durch die Integration fur den Fall eines isotropen Neutronenflusses. Nach Addition des
Verdampfungsanteils werden die Parameter A und Es so angepafBt, daB sie die gemes-
senen Daten von Schweimer moglichst gut wiedergeben (vgl. Abbildung 19). Die Abwei-
chung der so errechneten Daten von den gemessenen betragt weniger als 10 %. AuBer-
halb des gemessenen Bereichs bestehen naturgemdB gréBere Unsicherheiten. Insbe-
sondere wurde die Funktion 5.4 bei der maximalen Auftreffenergie abgebrochen (E = 54
MeV). Da die mit dem so erstellten Neutronenspektrum ausgefuhrten Rechnungen gute
Ergebnisse liefern, kann das Verfahren als gerechtfertigt geiten, zumal es sich im ent-
scheidenden Energiebereich auf gemessene Daten stitzt.

Neutronenspektrum von
54 MeV Deuteronen an Beryllium
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Abbildung 19. Neutronenspektrum von 54 MeV Deuteronen an Beryllium: Die senkrechten
Linien begrenzen den Bereich mit experimentellen Daten.
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5.4.2 Vergleich der Ergebnisse

Mit dem eben beschriebenen Neutronenspektrum und den mit ALICE berechneten und
soweit moglich mit Hilfe der EAF-Bibliothek renormierten Wirkungsquerschnitten wurde
durch die Programme PCROSS und FISPACT das zu erwartende Anfangsinventar in den
bestrahlten Proben errechnet. Die Ergebnisse sind in den Tabellen dieses Abschnitts
dargestellt. Um den Vergleich zu erleichtern, enthalten die Tabellen auch fur jedes Nuklid
den Mittelwert des aus den zugehorigen y-Linien bestimmten Anfangsinventars aus Ta-
belle 24 auf Seite 62, Tabelle 26 auf Seite 64 und Tabelle 28 auf Seite 67. Dartiberhinaus
wurden auch die Produktionspfade fiir die einzelnen Nuklide analysiert. Dabei zeigte sich,
daB von den nachgewiesenen Nukliden alle durch neutroneninduzierte Reaktionen er-
zeugten Nuklide durch einstufige Prozesse gebildet werden. Nur die durch sequentielle
Reaktionen geladener Teilchen erzeugten Nuklide werden durch zweistufige Prozesse
gebildet. Ursache fur den Befund, daB auch Nuklide wie ®K bei der Bestrahlung von Va-
nadin in einem einstufigen Prozess gebildet werden, ist die im Vergleich zum Fusions-
spektrum wesentlich héhere maximale Neutronenenergie von 54 MeV. Die EAF-Biblio-
thek enthilt aber nur Wirkungsquerschnitte fur Reaktionen mit Schwellen unter 20 MeV.
Nuklide wie ®K sind deshalb fiir den Vergleich uninteressant. Unter einem anderen Ge-
sichtspunkt sind aber auch sie von Bedeutung. Bei der geplanten intensiven Neutronen-
quelle fur die Materialentwicklung in der Fusion (IFMIF) werden die Neutronen durch die
Reaktion von 35 MeV Deuteronen an Lithium erzeugt. Da ein Teil der dabei auftretenden
Reaktionen exotherm ist, ist die Energieverteilung der entstehenden Neutronen der in
diesem Experiment dhnlich. Deshalb werden auch einige Probleme bei der Interpretation
der Ergebnisse einander ahnlich sein, wie zum Beispiel das Auftreten zusétzlicher Re-
aktionen, oder die zunehmende Bedeutung der sequentiellen Reaktionen geladener
Teilchen bei hoherer Neutronenenergie.

In Tabelle 29 auf Seite 74 werden die Ergebnisse fir das Vanadin einander gegentber-
gestellt. Die EAF-Bibliothek enthilt Wirkungsquerschnitte fiir die Produktion der Nuklide
%3¢, YSc, “Sc, Ti und %V. Aus der Pfadanalyse geht allerdings hervor, daB der fur die
Produktion des Nuklids “Sc in diesem Experiment verantwortliche Wirkungsquerschnitt
in der EAF-Bibliothek nicht enthalten ist. Die EAF-Bibliothek enthalt die Reaktion %V
(n,n‘a), die dominante Reaktion ist jedoch 'V (n,2na). Ein Vergleich ist also auch fur die-
ses Nuklid nicht moglich.

Wie schon in Abschnitt 5.3.1 beschrieben, gab es bei der Auswertung der MeBergebnisse
fur das Nuklid “Sc einige Schwierigkeiten. Das Ergebnis flir die Probe V3 ist offensichtlich
fehlerbehaftet. Am ehesten zutreffend ist woh! das Ergebnis fur die Probe V5. Sie wurde
lange bestrahlt und tber einen entsprechend langen Zeitraum ausgemessen, sodaB sich
genligend Daten auch fur die Bestimmung eines Nuklids mit langer Halbwertszeit erga-
ben. Auf Grund der Schwierigkeiten bei der Auswertung ist es kaum moglich eine
SchluBfolgerung aus dem Ergebnis zu ziehen, zumal der fur die Rechnung benutzte Wir-
kungsquerschnitt aus der Datensammlung ENDF/B-6 in die EAF-Bibliothek ibernommen
wurde, und zu den Wirkungsquerschnitten mit geringerer Unsicherheit gehort.

Fir das Nuklid 4Sc stimmen die experimentellen und rechnerischen Ergebnisse im Rah-
men der experimentellen Genauigkeit Uberein mit der Folgerung, daB der Wirkungs-
querschnitt fur die Reaktion 5'V(n,a) entsprechend richtig ist. Dieses Ergebnis entspricht
auch der Tatsache, daB der in der EAF-Bibliothek enthaltene Wirkungsquerschnitt mit
Hilfe experimenteller Daten renormiert wurde.

Schon in Abschnitt 5.2.5 wurde darauf hingewiesen, daB sich aus der im Vergleich zur
MeBzeit kurzen Halbwertszeit des Nuklids 5Ti ein systematischer Fehler ergibt. Die Kor-
rekturfaktoren fur die Ergebnisse der Proben V2 bis V5 betragen 1,3, 1,2, 1,6 und 2,5, so-
daB im Rahmen der experimentellen Genauigkeit Ubereinstimmung mit den errechneten
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Werten erreicht wird. Dies steht im Einklang mit der Tatsache, daB der in der EAF-Bi-
bliothek enthaltene Wirkungsquerschnitt fur die Reaktion 'V(n,p) an Hand experimentel-
ler Daten renormiert wurde,

Fur das Nuklid %V reichen die Korrekturfaktoren (1,5, 1,4 und 2,0 ftir die Proben V2 bis
V4) nicht um die Abweichung zu erkldaren. Der Grund dafiir kénnte eine zu hohe Ab-
schatzung des Wirkungsquerschnittes fur die Reaktion #V(n,y) oberhalb 20 MeV sein. Die
Werte unterhalb 20 MeV wurden namlich aus der Bibliothek JENDL-3 in die EAF-Biblio-
thek ubernommen und haben nur eine geringe Unsicherheit.

Das Nuklid *Cr wird durch eine sequentielle Reaktion von Protonen erzeugt. Schon in
Abschnitt 5.3.1 wurde darauf hingewiesen, daB das experimentelle Ergebnis fur die Probe
V4 falsch ist. Die Differenz im Ergebnis der Probe V5 ist dagegen nicht auf einen MeB-
oder Auswertefehler zuriickzufhren. Als Ursache kommen zwei andere Moglichkeiten in
Betracht. Entweder werden mehr Protonen erzeugt, als die Wirkungsquerschnitte aussa-
gen, oder der Wirkungsquerschnitt fir die Reaktion ¥V(p,n) wurde zu niedrig angesetzt.
Was die erste Moglichkeit betrifft, so fuhrt die EAF-Bibliothek fur die Produktion von
Protonen in Vanadin als wichtigste die zwei Wirkungsquerschnitte ¥V(n,p) und *V(n,n’p)
auf. Wie oben erlédutert ist der erste der beiden Wirkungsquerschnitte trotz der Abwei-
chungen im Ergebnis fiur das Nuklid 9Ti wahrscheinlich richtig. Die Reaktion des zweiten
Wirkungsquerschnitts fithrt zu einem stabilen Nuklid und konnte in diesem Experiment
nicht Gberpruft werden. Der Wirkungsquerschnitt wurde aus der Datensammiung
ENDF/B-6 in die EAF-Bibliothek tbernommen und ist rund dreimal so groB wie der erste
Wirkungsquerschnitt, liefert also den gréBten Teil der Protonen. Mindestens ebenso groB
ist die Unsicherheit fur den Wirkungsquerschnitt der (p,n)-Reaktion, der mit ALICE be-
rechnet wurde.

Fur das Nuklid #¥Mn konnte nur der angeregte Zustand nachgewiesen werden. Das Pro-
gramm ALICE berechnet jedoch keine Wirkungsquerschnitte fir angeregte Zustéande und
Daten Uber Verzweigungsverhéltnisse liegen ebenfalls keine vor.

Das Nuklid #Mn wird durch die Reaktion von a-Teilchen an 5V erzeugt. Die wichtigsten
Quellen fur die a-Teilchen sind die Reaktionen (n,x) und (n,n’a) an %V, die zu den Nukli-
den “Sc und #Sc filhren, Die Ergebnisse stimmen im Rahmen der MeBgenauigkeit tber-
ein. Dies steht im Einklang mit den Ergebnissen fiir das Nuklid ¥Sc und bestatigt noch
einmal, daB die experimentellen Ergebnisse fur das Nuklid ¥Sc fehlerbehaftet sind, wah-
rend die rechnerischen Ergebnisse méglicherweise stimmen.

Isotop V2 V3 V4 V5
sK 3,88 * 10" (2)
2,19 * 101
“K 1,10 * 108 (2) 8,91 * 108 (1)
6,51 * 107 5,26 * 108
“Sc
2,51 * 108 1,26 * 108 4,64 * 107
“mSc 1,17 * 10° (1) 5,62 * 108 (1) 5,61 % 10° (1)
%S¢ 3,76 * 10" (2) 8,91 * 10"% (2+2)
2,82 * 10" 8,15 * 10%
“S¢c 1,22 * 10" (1) 2,22 10" (1) 4,03 * 102 (1) 1,87 * 10" (1+1)
1,97 * 10" 9,85 * 10" 4,07 * 10% 1,00 * 10
“Sc 5,86 * 10" (5) 3,51 * 10" (4) 1,26 * 10% (5) 1,83 * 10" (5+4)
4,87 * 101 2,43 * 10" 1,00 * 10% 2,15 * 10"
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Isotop V2 V3 v4 V5
ST 3,58 * 10" (2) 3,57 * 10" (2) 8,56 * 10" (3) 8,38 * 10" (2)
7,57 * 10 4,89 * 101 2,50 * 10" 2,61 10"
ey 1,54 * 10" (4) 3,59 * 10”2 (5+4)
4,06 * 10" 1,14 * 10®
52\ 4,28 * 10° (1) 3,15 10° (1) 7,68 * 10° (1)
1,44 * 10%° 1,03 * 10% 3,95 * 10%°
SICr 1,07 * 10" (1) 5,33 * 10" (1)
8,53 * 10¢ 2,43 * 10M
S29Min
1,35 * 108 674
S2mi\in 5,30 * 107 (1) 2,84 * 107 (1)
“Mn 9,68 * 10° (1)
8,10 * 108

Tabelie 29. Radioaktives Inventar in Vanadin: berechnet mit Hilfe der Computerprogram-
me ALICE, PCROSS und FISPACT fiir das Ende der Bestrahlung. Der erste Wert
ergibt sich als Mittelwert der in Tabelle 24 auf Seite 62 angegebenen Werte. Der
zweite Wert ist der errechnete.

Die Ergebnisse filr das Chrom sind in Tabelle 30 auf Seite 76 zusammengestelit. Die
EAF-Bibtiothek enthdlt Wirkungsquerschnitte fur die Produktion der Nuklide
$1Ti, #V, %2y, 8V 9Cr und ¥Cr. Fir die Produktion des Nuklids 5'Ti ist der wichtigste Wir-
kungsquerschnitt der fir die Reaktion Cr(n,2p). Der in der EAF-Bibliothek angegebene
Wirkungsquerschnitt, der mit dem Programm THRESH errechnet wurde, ist zu groB. Denn
auch wenn man beriicksichtigt, daB die Messung einen Fehler in der GroBe eines Faktors
1,4 enthalt wegen der kurzen Halbwertszeit des Nuklids, bleibt eine Diskrepanz zwischen
gemessenem und errechnetem Ergebnis von einer GréBenordnung.

Die Ergebnisse fir das Nuklid #V stimmen im Rahmen der MeBgenauigkeit tiberein. Da-
mit darften auch die Wirkungsquerschnitte fur die Reaktionen ®Cr{n,n’d) und %Cr(n,t) aus
der EAF-Bibliothek richtig sein, wobei der erste mit dem Programm THRESH bestimmt
und der zweite an Hand von experimentellen Daten renormiert wurde.

Wenn man fur das Nuklid %%V denselben Fehlerfaktor in Betracht zieht wie in den anderen
Fallen kurzlebiger Isotope, dann kann auch hier von Ubereinstimmung gesprochen wer-
den. An der Produktion des Nuklids sind im wesentlichen drei Reaktionen beteiligt
2Cr(n,p), #Cr(n,n’p) und %Cr(n,d). Die Wirkungsquerschnitte fiur diese drei Reaktionen in
der EAF-Bibliothek wurden mit Hilfe experimenteller Daten renormiert. Dies stitzt die
Annahme, daB die Diskrepanz zwischen gemessenem und errechnetem Inventar auf ei-
nem systematischen MeBfehler beruht.

Fur die Abweichung beim Nuklid %V reicht die Kurzlebigkeit des Nuklids als Erkldrung
nicht aus (Korrekturfaktor 2,5). Von den drei an der Produktion beteiligten Reaktionen
5%Cr(n,p), #Cr(n,n’p) und %Cr(n,d) wurden die Wirkungsquerschnitte fur die letzten beiden,
die den groBten Teil zur Produktion beitragen, moéglicherweise (berschatzt, und das,
obwohl! alle Wirkungsquerschnitte fur die EAF-Bibliothek mittels experimentelier Werte
renormiert wurden.

Der EAF-Wirkungsquerschnitt fur die Produktion des Nuklids “Cr %Cr(n,2n), der mit ex-
perimentellen Daten renormiert wurde, ist dagegen richtig, wie die Ubereinstimmung
zwischen experimentellem und rechnerischem Ergebnis zeigt. Der fur die Produktion von
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“Cr in diesem Experiment ebenfalls wichtige Wirkungsquerschnitt der Reaktion %2Cr(n,4n)
hat eine Schwelle von (iber 20 MeV und ist deshalb nicht in der EAF-Bibliothek enthalten.

Ubereinstimmung findet man auch fUr.das Nuklid ¥Cr und damit Bestatigung fur den
Produktionswirkungsquerschnitt %2Cr(n,2n), der fur die EAF-Bibliothek aus der Bibliothek
IRDF-90 tibernommen wurde.

Die Ergebnisse fiir das Inventar des Nuklids Mn im Grundzustand zeigen Ubereinstim-
mung im Rahmen der MeBgenauigkeit. Aussagen zum Ergebnis fur den angeregten Zu-
stand sind dagegen nicht méglich.

Das zu gering berechnete Inventar fir das Nuklid “Mn weist darauf hin, daB hier eine
Reaktion nicht beriicksichtigt werden konnte. Es handelt sich um die Reaktion **Cr(t,n).
Das Problem liegt darin, da88 das Programm ALICE keine Wirkungsquerschnitte und keine
Spektren fur die Produktion von Tritonen liefert.

Das selbe Problem nur mit noch drastischeren Auswirkungen findet sich bei der Be-
stimmung des Inventars fir das Nuklid ®Mn. Hier ist die %Cr(t,n)-Reaktion die mit Abstand

wichtigste fur die Produktion dieses Nuklids.

Isotop Cr1 Cr2 Cr3 Crd
K 5,66 * 10° (1)
3,80 * 10¢
“9S ¢ 2,64 * 10° (1) 2,05 10° (1)
2,567 * 108 1,90 * 10°
“mSc 5,98 * 10% (1) 9,00 * 10° (1)
%S¢ 2,93 * 10" (2) 9,39 * 10" (2)
1,31 * 10" 6,69 * 10"
4“Sc 2,96 * 10" (1) 1,19 * 10" (1)
2,29 * 10% 9,88 * 10M
®S¢ 3,00 * 10" (5) 7,73 * 10" (4)
3,19 * 10" 1,19 * 10"
ST 2,18 * 10° (2) 1,20 * 10° (2)
7,66 * 10" 2,85 * 10m
N 2,28 * 10" (1) 1,29 * 10" (1) 1,07 * 10" (1) 8,51 * 10% (1)
5,42 * 10® 2,02 * 108 2,54 * 10° 5,13 * 10°
8y 1,66 * 10" (1) 4,64 * 10" (5)
1,81 * 10" 9,00 * 10"
2y 1,42 " 10" (3) 5,39 * 10 (3)
3,57 * 10" 1,33 * 10"
Y 5,67 * 108 (1)
4,41 > 10"
“Cr 1,63 * 10" (3) 1,04 * 10% (3) 9,50 * 10" (3) 1,85 * 10" (2)
2,25 * 10" 8,39 * 10° 1,22 * 10" 2,71 * 10"
SCr 2,42 * 10% (1) 1,26 * 10" (1) 1,92 * 10% (1) 8,66 * 10 (1)
3,20 * 10" 1,19 * 10% 3,20 * 10% 1,16 * 10%
29Mn 2,66 * 10" (6) 9,26 * 10" (7)
1,63 * 10° 6,09 * 108 1,63 * 101 7,563 * 10"
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Isotop Cri Cr2 Cr3 Crd
S2mMin 7,21 * 10° (2) 3,53 * 10% (2) 2,45 * 10% (2)
“Mn 2,38 * 10" (1)
13,96 * 1010
%Mn 6,95 * 108 (1) 2,93 * 10° (1)
< 10 62,6

Tabelle 30. Radioaktives Inventar in Chrom: berechnet mit Hilfe der Computerprogramme
ALICE, PCROSS und FISPACT fiir das Ende der Bestrahlung. Der erste Wert er-
gibt sich als Mittelwert der in Tabelle 26 auf Seite 64 angegebenen Werte. Der
zweite Wert ist der errechnete.

Far das Eisen wurden die Ergebnisse in Tabelle 31 einander gegenubergestellt. Von den
angegebenen Nukliden enthilt die EAF-Bibliothek fur die folgenden Nuklide Produk-
tionswirkungsquerschnitte: $Cr, %2Mn, %Mn, *Mn und %Fe. Die Tabelle zeigt gute Uber-
einstimmung fur das Nuklid 'Cr. Die wichtigsten Wirkungsquerschnitte sind *Fe(n,x) und
%Fe(n,2na), wobei letzterer nicht in der EAF-Bibliothek enthalten ist, weil er eine Schwelle
Ober 20 MeV hat.

Fir den Grundzustand des Nuklids ®Mn sind die Wirkungsquerschnitte der Reaktionen
¥Fe(n,n’d) und %Fe(n,t) etwas zu hoch.

Gute Ubereinstimmung findet sich wieder bei den Nukliden #Mn und ®Mn. Die wichtig-
sten Wirkungsquerschnitte sind *Fe(n,p) und *Fe(n,t) fir das *Mn und *Fe(n,p) fur das
%Mn. Die Wirkungsquerschnitte fur diese Reaktionen aus der EAF-Bibliothek stimmen
mit experimentell ermittelten Werten tberein.

Das Nuklid *Fe ist wieder ein kurzlebiges Isotop. Die Korrekturfaktoren betragen 1,5, 1,3
und 1,1 fur die Ergebnisse der Proben Fe2, Fe3 und Fe6, was als Erklarung fur die Dis-
krepanz zwischen gemessenem und errechnetem Wert nicht ausreicht. Fir die Produk-
tion von %¥Fe sind die beiden Reaktionen *Fe(n,2n) und %Fe(n,4n) verantwortlich. Da letz-
tere aber eine Schwelle oberhalb 20 MeV hat, sind dafir keine Wirkungsquerschnitte in
der EAF-Bibliothek enthalten.

Die zu niedrig berechneten Inventare fur die finf Kobaltisotope %Co, %Co, ¥Co, ¥Co und
%Co weisen darauf hin, daB bei der Rechnung die sequentiellen Reaktionen der Tritonen
nicht berucksichtigt werden konnten, weil das Programm ALICE keine Produktionswir-
kungsquerschnitte und Spektren fur Tritonen liefert. Am groBten ist die Abweichung fur
%Co, weil die Konkurrenzreaktionen zu %Fe(t,n) alle mindestens eine Reaktionsstufe
mehr haben.

Am Beispiel des Eisens mit dem hohen Kobaitinventar zeigt sich, dai3 die Bedeutung der
sequentiellen Reaktionen geladener Teilchen mit hoherer Neutronenenergie zunimmt.
Bei den Aktivierungsrechnungen in Kapitel 4 war flir Eisen kein Effekt durch sequentielle
Reaktionen geladener Teilchen zu verzeichnen. Die hiufig gute Ubereinstimmung zwi-
schen experimentell und rechnerisch bestimmtem Inventar fir Eisen, dessen Bestrah-
lung als Kontrolle diente, 188t auch die Ergebnisse fiir Chrom und Vanadin entsprechend
glaubwirdig erscheinen.

Iso- Fe2 Fe3 Fed Fe5 Fe6
top
“Sc 1,91 * 10% (1) | 1,00 * 10" (2)

4,73 * 107 9,12 * 108
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Iso- Fe2 Fed Fed Feb Fe6
top
a8\ 5,78 * 10 (2)
2,95 * 10
2y 7,37 * 108 (1)
1,01 * 10°
“Cr 5,33 * 108 (1) 1,24 > 10° (1)
1,07 * 108 1,01 * 10°
SCr 2,87 * 10" (1)
2,98 * 10"
%29Mn 1,85 * 10" (4) | 4,81 * 10" (9)
3,569 * 101 3,37 * 100 6,10 * 10" 1,49 % 10% 8,73 * 10°
#mMn | 8,12 * 10° (1) 5,46 * 10° (1) | 2,10 * 10" (1) 2,18 * 10° (1)
“Mn 7,73 102 (1) | 2,21 * 10" (1)
8,85 * 10" 2,23 * 10"
®Mn 4,26 * 10" (2) | 3,91 * 10" (2) | 6,19 ™ 10" (3) 1,07 * 10" (3)
4,80 * 10" 4,51 * 10" 6,81 * 10% 1,17 > 10"
%9Fg 5,156 * 10° (1) | 3,25 * 10" (1)
3,73 * 10% 2,89 * 10"
BFe 1,17 *10%° (1) { 9,37 * 10° (1) 3,67 * 10° (1)
2,87 * 10% 2,75 107 7,11 * 108
BmEe 7,21 107 (2)
»Co 2,15 * 10" (5) | 4,40 * 10" (6)
2,70 * 10° 3,56 * 10"
%Co 3,48 * 10" (1) 1,15 * 10%
(12)
4,24 * 10" 1,09 * 101
Co 3,25 * 102 (2)
6,25 * 10"
%Co 1,57 * 10" (1)
4,99 * 10°
%Co 4,05 10° (2)
10,4
Tabelle 31. Radioaktives Inventar in Eisen: berechnet mit Hilfe der Computerprogramme

ALICE, PCROSS und FISPACT fiir das Ende der Bestrahlung. Der erste Wert er-
gibt sich als Mittelwert der in Tabelle 28 auf Seite 67 angegebenen Werte. Der
Zweite Wert ist der errechnete.

5.4.3 Datenunsicherheit am Beispiel Teflon

Wie schon zu Beginn des Abschnitts 5.3 erwahnt, hat die Vorhersage unbekannter Wir-
kungsquerschnitte einige Unsicherheiten zur Folge. Dies soll am Beispiel der #®Na-Pro-
duktion in Teflon nochmals erldutert werden. Die wichtigsten Reaktionen fur die
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“2Na-Produktion sind die Produktion der «-Teilchen durch folgende neutroneninduzierte
Reaktionen:

¢ C (n,a)

e  C (n,n"3a)
¢ BC (n,n)

¢  BC{(n,n‘m)
¢ F (n,a)

¢  F (n,n‘n)

sowie die Reaktion der a-Teilchen an *F:
e ®F (o,n) ®Na

Von diesen sieben Wirkungsquerschnitten kénnen lediglich die ersten beiden als gut
bekannt gelten, alle anderen sind nur unzureichend oder gar nicht gemessen. AuBerdem
reichen die Daten der EAF-Bibliothek nur bis 20 MeV. Deshalb wurden alle Wirkungs-
querschnitte sowie die Energiespektren der erzeugten a-Teilchen mit dem Programm
ALICE gerechnet und die Wirkungsquerschnitte der neutroneninduzierten Reaktionen bei
14,5 MeV mit Hilfe der Daten der EAF-Bibliothek renormiert. Die Spektren wurden auf 1
normiert, um dann wahrend der Rechnung mit den Wirkungsquerschnitten multipliziert
zu werden. Ein erstes MaB fur die Unsicherheiten und die Glite des Programmes ALICE
kénnen die Renormierungsfaktoren fur die Produktion der a-Teilchen geben. Sie sind:

fur 2C 1,16,
for BC 2,64 und
far ¥F 0,099,

Die benutzten Daten stammen aus der Bibliothek EAF Version 2. Benutzt man die Daten
der jiingst erschienen Version 4.0, so ergeben sich folgende Renormierungsfaktoren:

far 2C 1,16,
fir #C 1558 und
fur *F 0,60.

Rechnet man mit den zuletzt genannten Werten, erhalt man ein Anfangsinventar von 9,50
* 10" Atomen, also das funffache des Wertes, den man mit den EAF-2-Daten erhilt (1,85
* 10" Atomen). Alle anderen Eingabedaten waren bei den beiden Rechnungen gleich.
Ursache fir diese Diskrepanz sind vor allem die unbekannten Wirkungsquerschnitte an
¥C. Welcher der beiden Datensétze der bessere ist 148t sich allerdings so ohne weiteres
nicht sagen, da ja auch der (a,n)-Wirkungsquerschnitt nur mit ALICE gerechnet wurde.

Bei den Messungen an Teflon ergab sich ein weiteres Beispiel. Ausgehend vom Koh-
lenstoff wurde durch die hochenergetischen Neutronen ’Be erzeugt. Die Auswertung der
Messungen ergab ein Anfangsinventar von 8,67 * 10" Atomen. Die Rechnung mit dem

von ALICE errechneten, in der EAF-Bibliothek nicht enthaltenen Wirkungsquerschnitt fur
die Reaktion "?C (n,2na) 'Be ergab 5,77 * 10" Atome. Das bedeutet einen Fehler von rund
35 %, was schon in der GroBenordnung des experimentellen Fehlers liegt.

6. Zusammenfassung und Ausblick

Ziele der Arbeit waren die systematische Untersuchung aller stabilen Elemente auf die
Auswirkungen der sequentiellen Reaktionen geladener Teilchen sowie eine Beurteilung
einiger wichtiger Werkstoffe unter kernphysikalischen Gesichtspunkten mit Hilfe von Ak-
tivierungsrechnungen. Durch integrale Aktivierungsexperimente soliten dartiberhinaus
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die rechnerischen Ergebnisse untermauert werden. Zur Durchfuhrung der Aktivierungs-
rechnungen wurde das europdische Aktivierungssystem EASY benutzt, das fur die se-
quentiellen Reaktionen geladener Teilchen durch das Programm PCROSS und die Da-
tenbibliotheken KFKSPEC, KFKXN und KFKSTOPP erganzt wurde. Bei 31 von 81 unter-
suchten Elementen zeigten sich Zuwédchse von mindestens 10 % in der Aktivierbarkeit
durch die Hinzunahme der sequentiellen Reaktionen geladener Teilchen. Am gréBten
war der Effekt bei den Elementen Fluor, Natrium, Vanadin und Gold.

Bei der Beurteilung von Werkstoffen wurden vier Werkstoffenklassen angesprochen: Ti-
tanlegierungen, Vanadinlegierungen, Stdhle und Keramiken. Das Hauptinteresse lag da-
bei auf den Vanadinlegierungen und den ferritisch-martensitischen Stahlen. Die Vorteile
von Vanadin liegen bei der sehr niedrigen Langzeitaktivitat, die aber nur bei einer ent-
sprechenden Wahl der Legierungselemente und sehr niedrigen Konzentrationen flr
Verunreinigungen in den Legierungen erhalten bleibt. Schwierigkeiten bereiten die
Wasserstoff und Heliumproduktion durch neutroneninduzierte Kernreaktionen. Der Vorteil
der ferritisch-martensitischen Stahle liegt darin, daB sie praktisch alle Kriterien ohne
groBere Schwachpunkte gut erfulien.

Ein wichtiges Ergebnis flir alle Werkstoffklassen ist die Erkenntnis, daB fur die Aktivier-
barkeit von Werkstoffen nicht nur deren primare Zusammensetzung, sondern auch deren
Gehalt an Verunreinigungen bedeutsam ist. Dies wurde vor allem am Beispiel der Vana-
dinlegierungen gezeigt, bei denen die Vorteile der Legierungselemente durch die tech-
nisch derzeit nicht weiter reduzierbaren Verunreinigungen zu einem groBen Teil wieder
aufgehoben werden. Dariiberhinaus wurden die besonders kritischen Verunreinigungs-
elemente identifiziert.

Um die Aussagekraft der Aktivierungsrechnungen zu erhdéhen, missen die Programme
und Datenbanken stidndig Uberarbeitet und erweitert werden. Dieser fortlaufende ProzeB
fuhrte zu der jungst erschienen Version 4 des Programms FISPACT [67], das jetzt das
Programm PCROSS enthélt, und der EAF-Bibliothek mit einer Vielzahl von berarbeiteten
Wirkungsquerschnitten. Diese Arbeit wird im Rahmen des europaischen Fusionsprojek-
tes fortgefuhrt.

Die integralen Aktivierungsexprimente haben gezeigt, daB die Bestrahlungseinrichtung
am Karlsruher Isochron-Zykiotron fur die Uberprifung von Wirkungsquerschnitten ge-
eignet ist. Der Effekt der sequentiellen Reaktionen geladener Teilchen konnte am Bei-
spiel des Fluors bestétigt werden, und die Bestrahlung von Eisen hat gezeigt, daB die
Messungen brauchbare Ergebnisse liefern, wodurch die Resultate fur Vanadin und
Chrom bekréftigt wurden. AuBerdem sollte die Bestrahlungseinrichtung auf Grund des
dahnlichen Neutronenspektrums fur Voruntersuchungen zur intensiven Neutronenquelle
IFMIF geeignet sein, um die Auswertung der dort zu erwartenden Ergebnisse vorzube-
reiten und zu erleichtern.
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Anhang A. Die Datenstrukturen GAM-1l und VITAMIN-J

Um Daten mit Hilfe eines Computers zu verarbeiten, missen sie zunachst in eine Form
gebracht werden, daB der Computer sie-auch lesen kann, d.h, sie missen in diskrete
Werte umgewandelt werden. Dazu wurden, um den Austausch von Daten zu erleichtern,
verschiedene Datenstrukturen definiert. Zwei davon sind die hier genannten GAM-II und
VITAMIN-J. Sie finden vor allem im Zusammenhang mit Neutronenrechnungen Verwen-
dung. Neutronenwirkungsquerschnitte beginnen haufig bei sehr niedrigen Energien vor
aliem (n,y)-Wirkungsquerschnitte. Sie haben ihr Maximum meist unterhalb 1 MeV. Andere
Reaktionen haben dagegen Schwellen von mehreren MeV. Um beides gleichzeitig ad-
dquat beschreiben zu kénnen, benutzen GAM-Il und VITAMIN-J eine logarithmische
Energieskala. Sie unterscheiden sich in der maximalen Energie und in der Feinheit der
Struktur. Die folgenden beiden Tabellen enthalten jeweils die obere Energiegrenze fur
die Intervalle sowie das Neutronenspektrum der ersten Wand des EEF-Reaktors.

Gruppe Obere Inter- Neutronen Gruppe Obere Inter- Neutronen
vallgrenze [n/fem?/s] vallgrenze [nfem?/s]
[eV] [eV]
1 1,4918 * 107 2,9372 * 10" 51 8,6517 * 10¢ 2,9586 * 10"
2 1,3499 * 107 1,6365 * 10% 52 6,7379 * 10 2,1901 * 10"
3 1,2214 * 107 4,9096 * 10" 53 5,2475 * 10 2,2710 *-10%
4 1,1052 * 107 5,3501 * 10" 54 4,0868 * 10¢ 1,7959 * 10"
5 1,0000 * 107 6,3564 * 10" 55 3,1828 * 10¢ 2,5671 * 10%
6 9,0484 * 10¢ 6,2451 * 10% 56 2,4788 * 10¢ 2,0203 * 10"
7 8,1873 * 10° 5,6718 * 10% 57 1,9305 * 104 1,8039 * 10"
8 7,4082 * 10° 5,9980 * 10% 58 1,6034 * 10¢ 1,7710 * 10"
9 6,7032 * 10° 5,9154 * 10" 59 1,1709 * 10* 1,6157 * 10°
10 6,0653 * 10° 5,6159 * 10% 60 9,1188 * 10° 1,4047 * 10%
11 5,4881 * 10° 5,8312 * 10" 61 7,1017 * 10° 1,6785 * 10"
12 4,9659 * 10° 6,4136 * 10" 62 5,5308 * 10° 1,6605 * 10"
13 4,4933 * 10° 7,3030 * 10% 63 4,3074 * 10° 1,6687 * 10%
14 4,0657 * 10° 8,4133 * 10" 64 3,3546 * 10° 1,6087 * 10%
15 3,6788 * 10¢ 9,5619 * 10" 65 2,6126 * 10° 1,5467 * 10"
16 3,3287 * 10° 1,1393 * 10" 66 2,0374 * 10° 1,4917 * 10%
17 3,0119 * 10¢ 1,3226 * 10™ 67 1,6846 * 10° 1,4700 * 10%
18 2,7253 * 108 1,5411 * 10" 68 1,2341 * 10° 1,2856 * 10%
19 2,4660 * 10° 1,8776 * 10™ 69 9,6112 * 102 1,3487 * 10%
20 2,2313 * 10¢ 1,9089 * 10" 70 7,4852 * 107 1,3466 * 10%
21 2,0190 * 10° 2,1192 * 10% 71 5,8295 * 107 1,3236 * 10%
22 1,8268 * 10° 2,3978 * 10% 72 4,5400 * 107 1,2981 * 10%
23 1,6530 * 10° 2,4265 * 10% 73 3,6357 * 107 1,2811 * 10%
24 1,4957 * 10° 2,7697 * 10" 74 2,7536 * 107 1,2547 * 10%
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Gruppe Obere Inter- Neutronen Gruppe Obere Inter- Neutronen
vallgrenze [n/em?/s] vallgrenze [n/ecm?/s]
[eV] [eV]
25 1,3534 * 10¢ 2,6805 * 10" 75 2,1445 * 102 1,2258 * 10"
26 1,2246 * 10° 3,2577 * 10" 76 1,6702 * 102 1,1694 * 10%
27 1,1080 * 108 2,6952 * 10" 77 1,3007 * 10? 1,1671 * 10"
28 1,0026 * 108 3,0163 * 10" 78 1,0130 * 102 1,1321 * 10"
29 9,0718 * 10° 3,0678 * 10" 79 7,8893 * 10 1,0960 * 10
30 8,2085 * 10° 3,0013 * 10" 80 68,1442 * 10" 1,0610 * 10%
31 7,4274 * 10° 3,5726 * 10" 81 4,7851 * 10 9,7820 * 10%
32 6,7206 * 10° 3,6478 * 10" 82 3,7267 * 10 9,6816 * 10%
33 6,0810 * 10° 3,176 * 10% 83 2,9023 * 10 9,3686 * 10"
34 5,5023 * 10° 2,7125 * 10" 84 2,2603 * 10 8,9993 * 10"
35 4,9787 * 10° 2,4379 * 10% 85 1,7603 * 10’ 8,6116 * 10"
36 4,5049 * 10° 1,8406 * 10" 86 1,3710 * 10° 8,1985 * 10%
37 4,0762 * 10° 2,3685 * 10" 87 1,0677 * 107 7,8128 * 10%
38 3,6883 * 10° 2,4369 * 10% 88 8,3153 * 10° 7,4203 * 10"
39 3,3373 * 10° 2,3919 * 10% 89 68,4760 * 10° 7,0275 * 10"
40 3,0197 * 10° 1,6648 * 10" 90 5,0435 * 10° 6,6380 * 10%
41 2,7324 * 10° 1,8930 * 10" 91 3,9279 * 10° 6,2537 * 10%
42 2,4724 * 10° 1,6668 * 10" 92 3,0590 * 10° 5,8763 * 10"
43 2,2371 * 10° 1,5909 * 10% 93 2,3824 * 10° 5,5067 * 10"
44 2,0242 * 10° 1,3270 * 10% 94 1,8554 * 10° 5,1458 * 10%
45 1,8316 * 10° 1,5579 * 10" 95 1,4450 * 10° 4,7890 * 10"
45 1,86573 * 108 1,4034 * 10" 96 1,1254 * 10° 4,4448 * 10%
47 1,4996 * 10° 1,2696 * 10% 97 8,7642 * 10~ 4,1129 * 10"
48 1,3569 * 108 1,5462 * 10" 98 6,8256 * 10~ 3,7914 * 107
49 1,2277 * 10° 1,2911 * 10% 99 5,3168 * 10~ 3,4763 * 10"
50 1,1109 * 108 2,6147 * 10 100 4,1399 * 10~ 2,9894 * 10"
Tabelle 32, Die Datenstruktur GAM-II: Nach der Gruppennummer und der oberen Ener-
gieintervallgrenze ist das Neutronenspektrum der ersten Wand des EEF-Reak-
tors fir eine Bestrahlungsbelastung von 4,15 MW/m? angegeben. Die untere In-
tervallgrenze flir das letzte Intervall ist 105 eV.
Gruppe Obere Inter- Neutronen Gruppe Obere Inter- Neutronen
vallgrenze [n/cm?/s] valigrenze [n/em?/s]
[eV] [eV]
1 1,96408 * 107 0,0 89 2,47235 * 10° | 8,56156 * 10"
2 1,73325 * 107 0,0 90 2,35177 * 10° | 8,21152 * 10%
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Gruppe Obere Inter- Neutronen Gruppe Obere Inter- Neutronen
vallgrenze [n/cm?/s] vallgrenze [nlcm?/s]
[eV] [eV]
3 1,69046 * 10 0,0 91 2,23708 * 105 | 8,02187 * 10%
4 1,64872 * 107 0,0 92 2,12797 * 105 | 7,56139 * 10%
5 1,56831 * 107 0,0 93 2,02419 * 10° | 6,88709 * 10%
6 1,49182 * 107 | 9,53405 * 10% 94 1,92547 * 10° | 6,93887 * 10%
7 1,45499 * 107 | 7,57866 * 10" 95 1,83156 * 10° | 7,50836 * 10%
8 1,41907 * 107 | 5,75544 * 10" 96 1,74224 * 10° | 7,53394 * 10%
9 1,38403 * 107 | 4,05702 * 10% 97 1,65727 * 10° | 7,15063 * 10"
10 1,34986 * 107 | 3,48353 * 10" 98 1,57644 * 10° | 6,79452 * 10"
11 1,28403 * 107 | 3,34915 * 10% 99 1,49956 * 10° | 6,46252 * 10"
12 1,25232 * 107 | 2,64881 * 10" 100 1,42642 * 10° | 6,71885 * 10%
13 1,22140 * 107 | 3,24320 * 10" 101 1,35686 * 10° | 7,40134 * 10™
14 1,16183 * 107 | 2,21820 * 10% 102 1,29068 * 10° | 7,33095 * 10"
16 1,10617 * 107 | 2,31410 * 10% 103 1,22773 * 10° | 6,69900 * 10"
16 1,05127 * 107 | 2,48420 * 10% 104 1,16786 * 10° | 6,21286 * 10%
17 1,00000 * 107 | 3,12189 * 10% 105 1,11090 * 10° | 1,39637 * 10%
18 9,61229 * 10° | 3,21583 * 10" 106 9,80366 * 10¢ | 1,38199 * 10™
19 9,04837 * 10° | 3,18713 * 10" 107 8,65170 * 10¢ | 5,49766 * 10"
20 8,60708 * 10° | 3,07665 * 10" 108 8,25000 * 10¢ | 4,34668 * 10%
21 8,18731 * 108 2,83913 * 10 109 7,95000 * 10# 1,14363 * 10%
22 7,78801 * 10° | 2,82913 * 10" 110 7,20000 * 10¢ | 6,98183 * 10%
23 7,40818 * 10° | 2,93373 * 10" 111 6,73795 * 10* | 1,58803 * 10%
24 7,04688 * 10° 2,96781 * 10" 112 5,65622 * 10* | 6,76882 * 10%
25 6,70320 * 10° | 9,89202 * 10" 113 5,24752 * 10¢ | 1,13652 * 10%
26 6,59241 * 10° | 1,96969 * 10" 114 4,63092 * 10¢ | 1,06186 * 10™
27 6,37628 * 10° | 2,90743 * 10" 115 4,08677 * 10* | 1,29174 * 10%
28 6,06531 * 10° | 2,83272 * 10" 116 3,43067 * 10* | 6,55569 * 10"
29 5,76950 * 10° | 2,83225 * 10" 117 3,18278 * 10 | 1,07770 " 10%
30 5,48812 * 10° | 2,86252 * 10" 118 2,85000 * 10* | 5,43897 * 10%
31 5,48812 * 10° | 2,96919 * 10% 119 2,70007 * 10¢ | 3,41929 * 10"
32 4,96585 * 10° | 3,11175* 10" 120 2,60584 * 10* | 4,62313 * 10"
33 4,72367 * 10° | 3,30133 * 10% 121 2,47875* 10* | 2,22982 * 10%
34 4,49329 * 10% | 7,24292 * 10% 122 2,41755 * 10* | 2,17696 * 10™
35 4,06570 * 10° | 8,34407 * 10" 123 2,35786 * 10* | 6,22558 * 10%
36 3,67879 * 10° | 9,48324 * 10™ 124 2,18749 * 10¢ | 9,81439 * 10™
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Gruppe | Obere Inter- Neutronen Gruppe Obere Inter- Neutronen
vallgrenze [n/cm?/s] vallgrenze [n/fem?/s]
[eV] [eV]
37 3,32871 * 10° | 5,46817 * 10 125 1,93045 * 10 | 1,79096 * 10"
38 3,16637 * 10° | 5,92774 * 10" 126 1,50344 * 10¢ | 1,75829 * 10"
39 3,01194 * 10¢ | 6,37913 * 10% 127 1,17088 * 10* | 6,64914 * 10"
40 2,86505 * 10° | 6,88965 * 10% 128 1,05946 * 10¢ | 9,39722 * 10
41 2,72532 * 10° | 7,42775* 107 129 9,11882 * 10° | 1,39956 * 10%
42 2,59240 * 10° | 8,14553 * 10% 130 7,10174 * 10° | 1,67233 * 10"
43 2,46597 * 10 | 5,95530 * 10% 131 5,53084 * 10° | 1,65441 * 10
44 2,38513 * 10° | 1,54116 * 10" 132 4,30743 * 10° | 1,00875 * 10%
45 2,36533 * 10° | 1,56065 * 10" 133 3,70744 * 10° | 6,67469 * 10"
46 2,34570 * 10° | 3,14320 * 10% 134 3,35463 * 10° | 6,56491 * 10"
47 2,30693 * 10° | 6,32298 * 100 135 3,03539 * 10° | 6,44465 * 10"
48 2,23130 * 10° | 9,54240 * 10% 136 2,74654 * 10° | 3,20593 * 10"
49 2,12248 * 10 | 9,88277 * 10" 137 2,61269 * 10° | 3,17740 * 10™
50 2,01897 * 10% | 1,04048 * 10" 138 2,48517 * 10° | 6,22778 * 10"
51 1,92050 * 10° | 1,10370 * 10" 139 2,24867 * 10° | 6,18773 * 10"
52 1,82684 * 10° | 1,17290 * 10" 140 2,03468 * 10° | 1,48623 * 10%
53 1,73774 * 10° | 1,20725 * 10" 141 1,68461 * 10° | 1,46461 * 10%
54 1,656299 * 10° | 1,21418 * 10" 142 1,23410 * 10° | 1,28089 * 10"
55 1,67237 * 10° | 1,26725* 10" 143 9,61117 * 102 | 1,34870 * 10"
56 1,49569 * 10° | 1,35252 * 10" 144 7,48518 * 10 | 1,34660 * 10%
57 1,42274 * 10° | 1,37675 * 10% 145 5,82947 * 102 | 1,32360 * 10"
58 1,35335 * 10° | 1,35428 * 10 146 4,53999 * 10* | 1,29810 * 10"
59 1,28735* 10° | 1,42862 * 10" 147 3,63575 * 102 | 1,28110 * 10"
60 1,22456 * 10° | 1,57215* 10™ 148 2,75364 * 102 | 1,25470 * 10™
61 1,16484 * 10° | 1,55298 * 10% 149 2,14454 * 10? | 1,22580 * 10"
62 1,10803 * 10° | 2,69823 * 10% 150 1,67017 * 10* | 1,16940 * 10"
63 1,00259 * 10° | 1,22766 * 10 151 1,30073 * 10* | 1,16710 * 10%
64 9,61672* 10° | 1,77280 * 10 152 1,01301 * 10% | 1,13210 * 10"
65 9,07180 * 10° | 1,53373 * 10 153 7,88932 * 10" | 1,09600 * 10"
66 8,62936 * 10° | 1,52992 * 10% 154 6,14421 * 10" | 1,06100 * 10%
67 8,20850 * 10° | 1,51306 * 10" 155 4,78512 * 10" | 9,78202 * 10"
68 7,80817 * 10° | 1,58904 * 10" 156 3,72665 * 10" | 9,68159 * 10%
69 7,42736 * 105 | 1,73110 * 10% 157 2,90232 * 10" | 9,36860 * 10%
70 7,08512 * 10° | 1,80380 * 10% 158 2,26033 * 10" | 8,99930 * 10%
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Gruppe | Obere Inter- Neutronen Gruppe Obere Inter- Neutronen
vallgrenze [n/fem?/s] valigrenze [n/em?/s]
[eV] [eV]

71 6,72055 * 10° 1,82220 * 10% 159 1,76035 * 10" | 8,61160 * 10"
72 6,39279 * 10° 1,75374 * 10" 160 1,37096 * 10" | 8,19850 * 10"
73 6,08101 * 10° 1,62130 * 10" 161 1,06770 * 10" | 7,81280 * 10"
74 5,78443 * 108 1,50580 * 10" 162 8,31529 * 10° | 7,42030 * 10"
75 5,50232 * 108 1,40458 * 10" 163 6,47595 * 10° | 7,02750 * 10%
76 5,23397 * 10° 1,32143 * 10% 164 5,04348 * 10° | 6,63800 * 10"
77 4,97871 * 10° | 2,44061 * 10" 165 3,92786 * 10° | 6,25370 * 10%
78 4,50492 * 108 1,83307 * 10" 166 3,05902 * 10° | 5,87630 * 10"
79 4,07622 * 108 1,12569 * 10" 167 2,38237 * 10° | 5,50670 * 10"
80 3,87742 * 10° 1,19227 * 10™ 168 1,85539 * 10° | 5,14580 * 10%
81 3,68832 * 10° | 2,42681 * 10" 169 1,44498 * 10° | 4,78900 * 10%
82 3,33733 * 10° | 2,38201 * 10% 170 1,12535 * 10° | 4,44480 * 10"
83 3,01974 * 10° | 2,26116 * 10™ 171 8,76425 * 10~ | 4,11289 * 10"
84 2,98500 * 105 | 8,13569 * 10" 172 6,82560 * 10~ | 3,79140 * 10%
85 2,97200 * 10° | 1,68101 * 10% 173 5,31579 * 10-' | 3,47630 * 10"
86 2,94518 * 10° | 4,33189 * 10% 174 4,13994 * 10" | 2,01547 * 10%
87 2,87546 * 105 | 8,64026 * 10" 175 1,00000 * 10-* | 9,73933 * 10%
88 2,73237 * 10° | 1,88513 * 10%

Tabelle 33. Die Datenstruktur VITAMIN-J: Nach der Gruppennummer und der oberen

Energieintervailgrenze ist das Neutronenspekirum der ersten Wand des EEF-
Reaktors flir eine Bestrahlungsbelastung von 4,15 MW/m? angegeben. Die un-
tere Intervallgrenze fiir das letzte Intervall ist 10-5 eV.

85




Anhang B.

AEA
ALICE
EAF
EASY
ECN

EEF
FISPIN
FISPACT
IFMIF
ITER
KFKSPEC

KFKXN
KFKSTOPP

Kiz
NET
PCROSS

PRAL
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Liste der verwendeten Abkilirzungen

Atomic Energy Authority of the United Kingdom (auch UKAEA)
Computerprogramm zur Berechnung von Wirkungsqguerschnitten
European Activation File
Europdisches AktivierungsSYstem
Energieforschungszentrum der
Centrum Nederland)

Economic potential and Environmental impact of Fusion

FISsion Product INventory code

FISP von FISPIN und ACT fur Activation

International Fusion Material Irradiation Facility

International Themonuclear Experimental Reactor

Datenbibliothek mit Spektren geladener Teilchen aus (n,x) Reaktionen
(x=p, d, t, *He, a)

Datenbibliothek mit (x,n) Wirkungsquerschnitten (x=p, d, t, *He, «)
Datenbibliothek mit differentiellen Reichweiten geladener Teilchen in Ma-
terie

Karlsruher Isochron Zyklotron

Next European Torus

Programm zur Berechnung von Pseudowirkungsquerschnitten (Pseudo
CROSS section) ‘

Projected Range Algorithm, Programm zur Berechnung von Eindringtiefen
von lonen in Materie

Niederlande Petten (Energieonderzoek
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